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Résumé
Pour améliorer la représentation du champ d’ozone atmosphérique fournie par des obser-
vations ou bien par un modèle numérique, on peut combiner ces deux sources d’information
par des techniques d’assimilation de données. La taille des pixels des données issues des instru-
ments embarqués à bord des satellites de dernière génération est cependant bien inférieure à
la résolution horizontale couramment utilisée dans les Modèles de Chimie-Transport (MCT) en
version globale. Ainsi ces observations apportent de l’information sur des structures de petite
échelle du champ d’ozone ne pouvant être représentées par le modèle qu’avec l’augmentation de
sa résolution.
Dans le but d’assimiler l’information de petite échelle au sein du MCT MOCAGE de Météo-
France avec une grille horizontale haute résolution tout en conservant un coût d’exécution rai-
sonnable, nous avons développé une version spectrale du système d’assimilation de données
Valentina du Cerfacs. Puis nous utilisons l’algorithme de la boucle externe conjointement avec
la méthode variationnelle 3D-Var avec FGAT. Nous montrons que cette combinaison dégrade les
analyses dans le cas de situations atmosphériques dominées par le transport. En conséquence,
nous optons dans la suite pour la méthode variationnelle 4D-Var en terme d’incrément pour
procéder aux simulations d’ozone haute résolution.
Nous utilisons le système Valentina avec le MCT MOCAGE à basse et haute résolutions
horizontales sur le mois de septembre 2008 durant lequel des structures de petite échelle sont
présentes dans le champ d’ozone au voisinage du vortex polaire antarctique. Les colonnes totales
d’ozone de l’instrument IASI, choisies pour leur haute répartition spatiale, ont été moyennées sur
grilles modèle basse et haute résolution en deux jeux de super-observations. Nous les combinons
aux profils d’ozone de l’instrument MLS pour contraindre la répartition verticale de l’information
dans la stratosphère et la haute troposphère lors du processus d’assimilation de données.
L’augmentation de résolution du modèle améliore les simulations directes du MCT et, dans
une moindre mesure, les analyses issues de l’assimilation du jeu de données combinées basse
résolution. En revanche, l’augmentation de résolution dans les super-observations conduit à une
dégradation des analyses à certains niveaux verticaux car les données de MLS qui contraignent la
structure verticale du profil d’ozone sont éparses par rapport aux données de IASI. Nous mettons
ce résultat en lien avec le besoin d’avoir une source d’information sur la distribution verticale
de l’ozone aussi dense que le jeu de données de colonnes totales assimilées telle l’information
fournie par les Averaging Kernels.
Mots-clés: chimie atmosphérique, ozone, assimilation de données variationnelle, Metop-A/IASI.

Abstract
To improve the representation of the atmospheric ozone field given by some observations
or a numerical model, one can combine these two sources of information by data assimilation
techniques. The pixel size of the data coming from the instruments on board the latest generation
of satellites is however much lower than the horizontal resolution usually used within global
Chemical-Transport Models (CTMs). These data bring information on small-scale structures of
the ozone field that can only be represented in the model by increasing its resolution.
In order to assimilate small-scale information within the Météo-France MOCAGE CTM with
a high resolution horizontal grid while keeping reasonable execution cost, we have developed a
spectral version of the Cerfacs Valentina data assimilation system. We use the external loop
algorithm in conjunction with the 3D-Var with FGAT variational method. We show that this
combination deteriorates the analyses for atmospheric situations governed by rapid transport.
As a consequence we choose to use the variational 4D-Var method in terms of increment to
perform high resolution ozone simulations.
We use the Valentina system with the MOCAGE CTM both at low and high horizontal
resolutions for the month of September 2008 during which small-scale structures are present in
the ozone field at the vicinity of the Antarctic polar vortex. The total ozone columns from the
IASI instrument have been assimilated because of their high spatial repartition. They have been
averaged on the low and the high model grids giving two super-observation sets. We combine
them with the profiles from the MLS instrument in order to constrain the vertical repartition
of the information in the stratosphere and the upper troposphere during the data assimilation
process.
The model resolution increase improves the CTMs direct simulations and, to a lesser extent,
the analyses obtained from the assimilation of the low resolution data set. However, the increase
of the super-observation resolution deteriorates the analyses at some vertical levels because the
MLS data that constrain the vertical shape of the ozone profile are sparse compared to IASI
data. We point out the need to have a source of information on the ozone vertical distribution
as dense as the assimilated total columns, such as the information brought by the Averaging
Kernels.
Keywords: atmospheric chemistry, ozone, variational data assimilation, Metop-A/IASI.

Introduction
Notre interpétation personnelle intervient toujours. Ce que nous disons que nous
faisons est inévitablement modifié par notre propre compréhension et les limites de notre
compréhension.
Extrait de La ruche d’Hellstrom,
Frank Herbert, écrivain de science-fiction américain.
Bien qu’étant un composant minoritaire de l’atmosphère, l’ozone joue un rôle important
dans son équilibre radiatif et thermique. Dans la stratosphère, il absorbe le rayonnement solaire
ultraviolet et assure un filtrage du rayonnement nocif pour les organismes vivants. Dans la haute
troposphère, il participe à l’effet de serre du fait de ses propriétés d’absorption du rayonnement
infrarouge terrestre. En 1985, le rôle destructeur des CFC, composés industriels très stables
injectés par l’Homme dans la troposphère et transportés jusque dans la stratosphère où ils sont
photodissociés, est observé en Antarctique au printemps austral avec le phénomène communé-
ment appelé le trou d’ozone. Ce phénomène exceptionnel révèle la fragilité de l’atmosphère et
l’impact significatif des activités anthropiques sur son équilibre. La prise de conscience interna-
tionale eut pour conséquence l’interdiction de la production des CFC à la suite de la ratification
en 1987 du protocole de Montréal par l’ensemble des pays industrialisés. Ainsi, la surveillance
des concentrations d’ozone et la détermination de sa distribution spatio-temporelle sont des
objectifs internationaux fondamentaux des programmes de recherche en chimie atmosphérique.
Cette surveillance de l’ozone atmosphérique s’opère notamment par le biais de mesures sa-
tellitaires et in-situ (aéroportées ou ballons-sondes). Les mesures effectuées à partir de l’espace
permettent d’accéder à une cartographie de notre planète plus détaillée que les mesures in-situ et
leur utilisation s’est intensifiée ces dernières décennies. Elles constituent un outil indispensable
pour mieux comprendre les différences entre les variations du cycle naturel de l’ozone et l’appau-
vrissement de la couche d’ozone causé par les substances d’origine anthropique. Cependant, ces
mesures spatiales restent limitées par leur géométrie et leur sensibilité, les empêchant de fournir
de l’information sur l’ensemble de la surface terrestre à tout instant et sur toute la verticale de
l’atmosphère. Afin d’estimer la distribution de l’ozone sur l’ensemble de l’atmosphère à chaque
instant, on utilise des modèles numériques et, notamment, les modèles de chimie-transport, bien
adaptés dans le cas de l’ozone stratosphérique. Ces modèles apportent une contribution fonda-
mentale à l’étude de l’ozone atmosphérique en permettant d’intégrer les connaissances acquises,
de tester les hypothèses sur le rôle des processus physico-chimiques et de suivre ainsi l’évolution
de la couche d’ozone.
Dû à la complexité des phénomènes du système atmosphérique, les modèles numériques sont
basés sur de nombreuses approximations. Notamment, la vitesse de destruction de l’ozone, le
rôle de la chimie hétérogène ou encore la dilution du trou d’ozone vers les moyennes latitudes
ne sont pas encore complétement maîtrisées. Afin d’estimer aussi précisément que possible l’état
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atmosphérique, on peut combiner de manière optimale l’information provenant des observations
avec les lois physiques régissant l’atmosphère prises en compte dans les modèles. Les techniques
d’assimilation de données permettent cette combinaison en tenant compte de l’incertitude re-
lative aux différentes sources d’information. Introduites relativement récemment en chimie at-
mosphérique (aux alentours de 1995), les techniques d’assimilation de données ont notamment
été utilisées par la suite dans le cadre du projet européen ASSET afin, entre autres, d’étudier la
quantité d’ozone dans la stratosphère. Ce projet associait notamment Météo-France et le Cerfacs
pour mener des expériences d’assimilation chimique en combinant le coupleur Palm au modèle de
chimie-transport MOCAGE. Ainsi naquit le système d’assimilation de données MOCAGE-Palm,
aujourd’hui rebaptisé Valentina.
L’objectif de ce travail de thèse est d’améliorer les analyses du champ d’ozone issues du
système d’assimilation de données Valentina par le biais de l’exploitation optimale de l’informa-
tion provenant des instruments embarqués à bord de satellites. Ceux-ci sont en effet caractérisés
d’une part par le nombre toujours grandissant d’observations qu’ils fournissent, et d’autre part
par la résolution spatiale de plus en plus fine de ces observations (taille des pixels inférieure à
50 km) qui est bien inférieure à celle de la résolution horizontale couramment utilisée dans les
modèles de chimie-transport en version globale dans le cadre de l’assimilation de données. Pour
la plupart des applications récentes de MOCAGE, les grilles horizontales globales utilisées sont la
grille Gaussienne T42 ou la grille régulière 2˚ par 2˚ (correspondant respectivement à des cellules
d’environ 310×310 km2 ou 220×220 km2 à l’équateur). Afin d’assimiler de telles données, une
méthode couramment utilisée consiste à les moyenner de manière appropriée à l’intérieur d’une
cellule du modèle durant une fenêtre temporelle donnée. Mais ce processus génère une perte
d’information, pouvant par exemple lisser les gradients des champs physiques représentés par
les observations ou empêcher la représentation de phénomènes locaux. Afin de limiter la perte
d’informations résultant de la moyenne des observations, il est donc souhaitable d’augmenter la
résolution du modèle, ce qui implique une augmentation du coût numérique de l’assimilation de
données.
Le système d’assimilation Valentina offre la possibilité d’utiliser la méthode variationnelle
3D-Var avec FGAT. Cette méthode, qui se distingue de la méthode variationnelle 4D-Var en
simplifiant la prise en compte de la chimie et de la dynamique atmosphérique lors du processus
amenant au calcul du champ d’ozone analysé, est donc moins coûteuse. L’algorithme de la
boucle externe consiste à itérer plusieurs fois le processus d’assimilation. Et en utilisant un
modèle linéaire simplifié avec une résolution horizontale croissante à chaque itération de la boucle
externe, ce que l’on appelle l’algorithme multi-échelles, on espère réduire considérablement le
coût de l’assimilation de données. Bien qu’étant initialement conçu pour être couplé à la méthode
4D-Var en terme d’incrément, l’algorithme de la boucle externe peut aussi être couplé à la
méthode 3D-Var avec FGAT.
Parmi les instruments de dernière génération, l’interféromètre IASI, embarqué sur le satellite
Metop-A, fournit une cartographie complète de la Terre toutes les 12 h avec des empreintes de
12 km de diamètre au Nadir. L’instrument IASI fournit des données sur l’ensemble de la colonne
atmosphérique, et avec une largeur de bande de mesure d’environ 2 200 km, cet instrument réalise
un grand nombre de mesures chaque jour. Par exemple, durant le mois de septembre 2008, envi-
ron 245 000 colonnes totales d’ozone IASI sont disponibles chaque jour. Ses caractéristiques font
donc de IASI un instrument à haute répartition spatiale dont nous souhaitons assimiler l’infor-
mation de petite échelle. Sa sensibilité verticale est traduite à l’aide de fonctions de balayage, les
Averaging Kernels, qui n’ont pas été prises en compte pour des raisons de coût numérique. Pour
pallier l’absence de leur utilisation, les colonnes totales IASI peuvent être combinées aux profils
d’un autre instrument. Les profils du sondeur MLS permettent par exemple de contraindre la
2
répartition verticale des colonnes totales issues de IASI dans la stratosphère et la haute tropo-
sphère.
Le plan de la thèse
La première partie a pour objectif de présenter le cadre général de cette thèse : la chimie
atmosphérique. Une description introductive de l’atmosphère est fournie et quelques notions
importantes, telles que la photochimie et le temps de vie d’une espèce, sont succintement expli-
citées. Les phénomènes dynamiques à l’œuvre dans la stratosphère sont ensuite décrits car cette
couche de l’atmosphère contient la majeure partie de l’ozone qui filtre les rayons ultraviolets du
soleil. La chimie de l’ozone stratosphérique est détaillée puis nous décrivons la chimie atmosphé-
rique vue depuis l’espace, notamment les caractéristiques des mesures issues des instruments
IASI et MLS.
Majoritairement théorique, la deuxième partie est consacrée à la description des outils nu-
mériques nécessaires à la compréhension des études menées dans cette thèse. Elle débute par
la description des méthodes d’assimilation de données. Le formalisme mathématique de ces
méthodes, la façon dont les erreurs sont prises en compte ainsi que quelques méthodes varia-
tionnelles sont introduites. La modélisation de la chimie atmosphérique au sein du modèle de
chimie-transport MOCAGE est ensuite explicitée. Enfin, les bases du système d’assimilation de
données Valentina sont décrites.
La troisième partie détaille la mise en place du système d’assimilation haute résolution. Afin
de réduire la dimension du problème d’assimilation de données, sa résolution est implémentée
dans l’espace spectral. La méthodologie appliquée est développée, puis l’algorithme de la boucle
externe est détaillé et la combinaison de l’algorithme de la boucle externe et de la méthode
variationnelle 3D-Var avec FGAT est discutée. Cette combinaison pose problème dans le cas
de situations atmosphériques dominées par le transport. Ce constat a incité à écrire un article
à propos du comportement du système d’assimilation de données dans une telle configuration.
Cet article, publié au journal Monthly Weather Review, est résumé et présenté. Cette partie est
conclue en explicitant le choix d’utiliser la méthode variationnelle 4D-Var en terme d’incrément.
La quatrième partie introduit et résume un article en cours de soumission au journal Atmos-
pheric Chemistry and Physics. Dans cet article, les colonnes totales d’ozone issues de l’instrument
IASI sont moyennées sur deux grilles horizontales de résolutions différentes, combinées aux pro-
fils issus de l’instrument MLS, et les jeux de données obtenus sont assimilés au sein du modèle
MOCAGE utilisé avec les résolutions horizontales choisies pour la moyenne des données IASI.
Enfin dans la cinquième et dernière partie de cette thèse, nous évoquons les futurs axes de
recherche ouverts par cette thèse : d’une part, ceux envisageables pour la poursuite et l’appro-
fondissement du travail réalisé ; et d’autre part, des aspects plus généraux de l’assimilation de
données appliquée à la chimie atmosphérique.
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Rien ne naît ni ne périt, mais des choses déjà existantes se combinent, puis se
séparent à nouveau.
Anaxagore de Clazomènes, philosophe présocratique grec.
Depuis la formation de la Terre il y a plus de quatre milliards d’années, la composition
chimique de l’atmosphère n’a cessé d’évoluer, comme le montre l’analyse des bulles d’air empri-
sonnées dans la glace polaire. L’atmosphère est un milieu complexe, dynamique et sensible qui
est régi par des phénomènes physiques et chimiques. Elle se trouve dans des conditions éloignées
de l’équilibre thermodynamique. Son maintien dans ces conditions résulte d’une part de pro-
cessus naturels tels que les émissions volcaniques, les éclairs et le bombardement de particules
solaires, mais aussi directement de la présence sur Terre de la vie sous des formes diverses. Les
émissions de nombreux composés chimiques par la végétation et les sols et le dépôt sur la surface
de certaines espèces réactives montrent le rôle fondamental joué par la biosphère dans les bilans
chimiques de l’atmosphère.
L’intérêt de certains scientifiques à l’égard de la chimie atmosphérique remonte à la seconde
moitié du XVIIIe siècle. Des chimistes tels que Joseph Priestley, Antoine Lavoisier et Henry
Cavendish réalisèrent les premières mesures de la composition chimique de l’atmosphère, no-
tamment de l’oxygène, du dioxyde de carbone et de l’azote. Au XIXe siècle et au début du
XXe siècle, l’intérêt des scientifiques se reporte sur les espèces traces (espèces ayant de très
faibles concentrations dans l’atmosphère). On peut approximativement faire débuter l’histoire
de l’étude de la chimie atmosphérique avec l’identification de l’ozone par Christian Friedrich
Schönbein en 1840 et l’écriture de Air and Acid Rain par Robert Angus Smith en 1872. Au
XXe siècle, les sciences atmosphériques s’intéressent à l’étude de la composition de l’atmosphère
du point de vue du changement de concentration des espèces traces au fil du temps et des pro-
cessus chimiques impliqués dans la création et la destruction des composés atmosphériques. De
ces recherches, on peut citer deux résultats importants que sont l’explication donnée par Sydney
Chapman et Gordon Dobson concernant la façon dont la couche d’ozone est crée et maintenue,
et l’explication du smog photochimique par Arie Jan Haagen-Smit.
L’intérêt pour la chimie atmosphérique prend de l’ampleur dans les années 1970. En effet,
avec l’avénement de l’aviation supersonique, des scientifiques s’inquiétent de l’éventualité d’une
destruction de la couche d’ozone stratosphérique par les émissions en haute altitude des oxydes
d’azote. Les recherches initiées à cette époque démontrent le contraire, mais mettent en évidence
le rôle destructeur des chlorofluorocarbures (CFC), composés industriels très stables injectés par
l’Homme dans la troposphère et transportés jusque dans la stratosphère où ils sont photodisso-
ciés (Molina et Rowland [75]). En 1985, les premiers signes des effets des CFC sont observés
en Antarctique durant le printemps austral, conduisant à ce que l’on appelle communément
le trou d’ozone (Farman et al. [29]). À travers cet exemple, on constate que les rapports
entre les émissions et les dépôts des composés chimiques de l’atmosphère sont aujourd’hui forte-
ment perturbés par l’activité humaine. Les émissions résultant des processus industriels et des
pratiques agricoles sont tout particulièrement responsables de ces changements. D’où le terme
d’anthropocène, désignant une nouvelle ère géologique putative caractérisée par l’influence de
l’Homme depuis les années 1850 sur l’écosphère terrestre, introduit par le prix nobel de chimie
Paul Crutzen dans les années 1990.
De nombreux ouvrages traitent de la chimie atmosphérique de manière plus ou moins com-
plète et didactique. L’état de l’art que nous dressons dans la première partie de cette thèse est en
partie basé sur le livre de Delmas et al. [22]. Nous débutons par une description introductive de
l’atmosphère : de sa composition chimique ainsi que de sa structure verticale. Puis on explicite
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succinctement la photochimie, phénomène ayant lieu dans l’atmosphère, et l’importante notion
de temps vie des espèces chimiques. Dans le second chapitre, nous décrivons les phénomènes
dynamiques à l’œuvre dans la stratosphère. Cette couche de l’atmosphère revêt un intérêt par-
ticulier puisqu’elle contient la majeure partie de l’ozone. Cette espèce chimique filtre les rayons
ultraviolets (UV) provenant du soleil et est ainsi nécessaire au développement de la vie sur
Terre. La chimie de l’ozone stratosphérique est décrite dans le troisième chapitre. De nos jours,
de nombreux instruments embarqués à bord de satellites réalisent des mesures de la composition
atmosphérique depuis l’espace et dans le quatrième et dernier chapitre de cette partie, nous
décrivons les caractéristiques de ces mesures satellitaires. Ces mesures donnent de précieuses
informations qu’il est possible de combiner, par des méthodes d’assimilation de données par
exemple, avec un modèle numérique afin de fournir des analyses spatio-temporelles continues
des concentrations atmosphériques de meilleure qualité. L’assimilation de données, technique
dont la théorie est fournie dans la partie II de cette thèse, constitue le cœur de ce travail de
thèse. En conséquence, nous décrivons plus en détail les caractéristiques de deux instruments
spatiaux qui ont fourni les mesures d’ozone que nous avons assimilées.
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1Description de l’atmosphère
La formation de l’atmosphère est directement liée à l’évolution de la Terre dans son ensemble.
L’environnement terrestre peut être divisé en plusieurs enveloppes (aussi appelées sphères) consi-
dérées comme des réservoirs de matières entre lesquels ont lieu des échanges. Ces enveloppes
sont :
- l’atmosphère, dominée par la phase gazeuse ; on y distingue la troposphère et la strato-
sphère, qui contiennent 99% de la masse de l’atmosphère, la mésosphère, et la thermo-
sphère ;
- l’hydrosphère (phase liquide) : océan et eaux continentales ;
- la cryosphère (phase solide sous forme de glace) : calottes glaciaires, glace de mer et glaciers
de montagne ;
- la biosphère : ensemble des organismes vivants ;
- la litosphère : partie minérale originelle ;
- la pédosphère (les sols) : interface entre la litosphère, la biosphère et l’atmosphère.
La composition chimique de l’atmosphère résulte des échanges continus de matière entre les
les différentes sphères de l’environnement mais aussi du paramètre externe essentiel qu’est le
rayonnement solaire. La Fig. I.1.1 décrit de manière schématique les différents processus in-
tervenant dans la composition chimique de l’atmosphère. Ces processus peuvent se classifier en
trois mécanismes : les mécanismes d’émissions tels que le volcanisme, les mécanismes de dépôts
tels que le lessivage par les eaux de pluie et enfin les mécanismes de transformation tels que les
réactions chimiques et photochimiques. Le cycle émission/transformation/dépôt permet d’expli-
quer comment sont émis les constituants chimiques à la surface des océans et des continents,
comment ils évoluent dans l’atmosphère et comment ils sont éliminés de l’atmosphère pour être
recyclés dans les autres réservoirs de l’environnement. Ainsi l’enveloppe gazeuse de la Terre que
constitue l’atmosphère peut être considérée comme un réacteur chimique tridimensionnel forte-
ment affecté par les phénomènes internes de diffusion turbulente et de transport ainsi que par
le rayonnement solaire.
Pour comprendre la distribution des constituants chimiques de l’atmosphère, il est donc
nécesaire de posséder quelques notions de dynamique, de rayonnement, de chimie et de photo-
chimie. Ce chapitre constitue une introduction à la chimie atmosphérique. Nous détaillons dans
une première section la composition de l’atmosphère du point de vue de ses espèces gazeuses
et de sa structure verticale. Puis dans une seconde section, nous fournissons deux notions utiles
à la compréhension des phénomènes étudiés dans cette thèse : la photochimie et le temps de
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Fig. I.1.1 : Représentation schématique des principaux processus de la chimie atmosphérique. La iono-
sphère comprend la thermosphère et l’exosphère. Extrait de Flemming [31].
vie d’une espèce chimique. La notion de temps de vie illustre la compétition entre la produc-
tion/destruction photochimique et les phénomènes de transport dont dépend la distribution des
composés chimiques.
1.1 Composition de l’atmosphère
1.1.1 Les espèces gazeuses dans l’atmosphère
La composition chimique de l’atmosphère actuelle est donnée dans la Fig. I.1.2 par ordre de
grandeur des concentrations. Les constituants majeurs de l’atmosphère sont l’azote (≈ 78%) et le
dioxygène (≈ 21%), les pourcentages étant exprimés en volume par rapport à l’air sec. La vapeur
d’eau est le troisième constituant de l’air atmosphérique (son pourcentage, inférieur à 1%, est
variable). Les gaz rares (argon, néon et hélium) sont chimiquement inertes et n’interviennent pas
dans les mécanismes influençant la composition chimique de l’atmosphère. Le dioxyde de carbone
joue un rôle particulier, car il intervient dans le phénomène de photosynthèse qui est le moteur
de la biosphère. Les autres constituants gazeux sont ceux que l’on appelle les constituants
mineurs de l’atmosphère (ou gaz trace), dont la concentration varie de quelques ppm (10−6
mole.mole−1 d’air) à quelques dizaines de ppt (10−12 mole.mole−1 d’air).
Les constituants mineurs sont en concentrations infimes. Cependant ces concentrations im-
portent car les transformations chimiques sont non-linéaires et de petites concentrations peuvent
signifier une haute réactivité. Actuellement, certains de ces constituants mineurs subissent des
augmentations importantes de concentration provoquées par diverses activités humaines. Et,
bien qu’émis majoritairement à la surface terrestre, les mouvements qui animent l’atmosphère
transportent ces constituants mineurs de l’atmosphère sur l’ensemble de la planète. Ainsi leur
rôle dans l’environnement terrestre peut devenir considérable car :
- ils influent sur le bilan radiatif de la Terre (gaz à effet de serre, aérosols) ;
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- ils influent sur la "qualité chimique" de l’air atmosphèrique et des précipitations, notam-
ment sur l’acidité et la capacité oxydante ;
- à "forte concentration", ils peuvent être toxiques pour tous les êtres vivants.
21%
−1%
Fig. I.1.2 : Principaux constituants chimiques gazeux de l’atmosphère classés par ordre de grandeur de
leurs concentrations. Extrait de Flemming [31].
On peut distinguer les espèces gazeuses par trois de leurs propriétés détaillées ci-après.
Les gaz à effet de serre
Les gaz à effet de serre sont caractérisés par leur capacité d’absorption du rayonnement
infrarouge (IR) et donc par une influence sur le bilan radiatif terrestre. Outre le CO2 et la
vapeur d’eau, on distingue :
- le méthane (CH4) ;
- le protoxyde d’azote (N2O) ;
- l’ozone (O3) ;
- les chlorofluorocarbures (CFC) et les hydrochlorofluorocarbures (HCFC) qui, à l’exception
du chlorure de méthyl (CH3Cl), sont exclusivement d’origine anthropique.
Les gaz réactifs
Les gaz réactifs sont essentiellement des dérivés du carbone, de l’azote et du souffre. Certains
de ces gaz réactifs (oxyde d’azote, méthane, monoxyde de carbone, hydrocarbures non métha-
niques) contribuent à la formation photochimique de l’ozone. Ces constituants s’oxydent dans
l’atmosphère pour donner des acides qui, en phase gazeuse ou liquide, déterminent le caractère
acide de l’air et des précipitations.
11
Chapitre 1. Description de l’atmosphère
Les oxydants
On trouve les oxydants dans l’atmosphère sous forme atomique et moléculaire (ozone, peroxy-
acetyl-nitrate, etc...) ou radicalaire (OH, HO2, RO2, NO3, etc...) à très courte durée de vie. Ces
derniers, notamment le radical hydroxide (OH), sont les principaux agents des transformations
photochimiques dans l’atmosphère. Leurs concentrations sont infinitésimales, mais leur taux de
production peut être très élevé.
1.1.2 La structure verticale de l’atmosphère
Les couches atmosphériques
L’atmosphère terrestre est généralement représentée par une structure en couches, telle que
représentée sur la Fig. I.1.3, qui dérive de ses caractéristiques thermiques. La première couche
rencontrée depuis la surface est la troposphère, au sein de laquelle la température moyenne
décroît réguliérement avec l’altitude jusqu’à un minimum qui définit la tropopause. Cette
couche représente 90% de la masse totale de l’atmosphère. C’est la couche où se déroulent les
phénomènes météorologiques. L’épaisseur de la troposphère est variable selon le lieu, la saison
et la nature des masses d’air caractérisant la situation météorologique du moment. Elle varie
en moyenne de 7 km aux pôles à 17 km à l’équateur, les températures à la tropopause prenant
alors respectivement, en moyenne, les valeurs de -45˚ C et -75˚ C. La partie la plus basse de la
troposphère, où le frottement avec le relief terrestre influence les écoulements atmosphériques,
est appelée la couche limite et le reste de la troposphère, du sommet de la couche limite à la
tropopause donc, est appelé la troposphère libre.
Au-dessus de la tropopause se situe la stratosphère dans laquelle la température croît pro-
gressivement avec l’altitude pour atteindre la valeur maximale d’environ 0˚ C à la stratopause,
vers 50 km d’altitude. L’augmentation de la température dans cette couche résulte d’un effet ra-
diatif d’absorption des rayons UV par l’ozone contenu en forte proportion, ainsi appelée couche
d’ozone. Dans la stratosphère, il y a peu de mouvements verticaux des masses d’air et ces
masses d’air sont disposées en strates, d’où le nom de cette couche.
Au-delà de 50 km d’altitude, la température décroît à nouveau dans la mésosphère jusqu’à
une autre discontinuité, la mésopause, vers 80 km. Celle-ci marque approximativement la fin de
l’homosphère, constituée des trois premières couches ayant le même caractère hydrodynamique,
et le début de l’hétérosphère. Dans l’homosphère, les composés fondamentaux O2 et N2 sont en
mélange et, par conséquent, la masse moléculaire moyenne de l’air ne varie pratiquement pas
avec l’altitude. Les principales espèces optiquement actives y sont l’ozone, le dioxyde de carbone
et la vapeur d’eau.
La thermosphère, située au-dessus de la mésopause, voit sa température augmenter rapide-
ment, du fait de l’absorption du rayonnement solaire de courte longueur d’onde, jusqu’à une
altitude de 600 km où est généralement défini le sommet de l’atmosphère. La température dans
la thermosphère dépend beaucoup de l’activité solaire et peut atteindre des valeurs très élevées
(de 300˚ C à 1600˚ C). De plus, les conditions chimiques et photochimiques sont progressivement
modifiées par rapport à celles de l’homosphère car l’oxygène atomique devient un constituant
prépondérant. La masse moléculaire varie alors avec l’altitude car, dans l’hétérosphère, les gaz
sont séparés selon leur masse moléculaire.
L’atmosphère moyenne est définie comme étant la région s’étendant de la tropopause à
l’homopause (approximativement de 10 à 100 km d’altitude). Moins accessible aux observations
in-situ, cette région n’a été étudiée systématiquement que depuis une trentaine d’années. Elle est
particulièrement vulnérable aux perturbations extérieures que sont l’activité solaire, les émissions
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Fig. I.1.3 : Structure thermique verticale moyenne de l’atmosphère. L’échelle verticale est donnée pour
l’altitude en km avec une équivalence moyenne pour la pression en hPa et pour la masse volumique en
kg/m3.
anthropiques ou les éruptions volcaniques. Les études menées dans le cadre de cette thèse se
situent dans cette portion de l’atmosphère.
Distribution verticale des constituants atmosphériques gazeux
La distribution verticale des constituants atmosphériques gazeux dépend majoritairement de
leur durée de vie (notion détaillée dans la section suivante). Ainsi, comme l’illustre le bas de la
Fig. I.1.4, les distributions verticales relatives (en volume de gaz par rapport au volume d’air
sec) sont homogènes pour les gaz à longue durée de vie tels que le diazote N2 et le dioxygène O2.
Pour les constituants à courte durée de vie comme les NOx et les composés organiques volatils
(COV), elles sont très inhomogènes, avec en général de fortes concentrations à proximité des
sources d’émission.
Les distributions verticales absolues (en nombre de molécules par unité de volume) obéissent
à la loi des gaz parfaits. Comme l’illustre le haut de la Fig. I.1.4, les profils verticaux de concen-
trations absolues des différents gaz à longue durée de vie varient approximativement de façon
logarithmique (relation quasi-linéaire entre l’altitude et le logarithme de la concentration). La
distribution de la vapeur d’eau est différente en raison de la dépendance de sa concentration à la
température. De même, la distribution de l’ozone est différente, mais en raison de la localisation
de sa source principale dans la stratosphère.
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Fig. I.1.4 : Distribution verticale (a : concentrations en molécules.cm−3 ; b : rapport de mélange) des
principales espèces gazeuses atmosphériques. Extrait de Mégie [76].
1.2 Notions utiles
1.2.1 La photochimie
Électromagnétisme
Le rayonnement électromagnétique solaire est un vecteur important de transfert d’énergie
dans l’atmosphère. Il initie les réactions photochimiques. L’émission ou l’absorption de rayonne-
ment par la matière, composée d’atomes et de molécules, correspondent à une transition entre
deux niveaux énergétiques donnés (la longueur d’onde étant reliée à la différence d’énergie de
la transition). Les énergies associées aux transitions électroniques étant assez élevées, de l’ordre
de quelques électron-volts, elles correspondent à un rayonnement d’onde UV ou visible. En pra-
tique, lors d’une transition électronique, se produisent également des transitions de vibration
et de rotation. Les transitions vibrationnelles sont provoquées par un rayonnement nettement
moins énergétique situé dans le proche IR (longueur d’onde λ ≈ 10 µm). Pour les états ro-
tationnels, les énergies mises en jeu sont encore plus faibles puisqu’ils sont provoqués par des
rayonnements situés dans le lointain IR et les micro-ondes (λ ≈ 10 mm).
14
1.2. Notions utiles
Fig. I.1.5 : Domaines du spectre électromagnétique solaire en fonction de la longueur d’onde, de la
fréquence et de l’énergie des photons.
Le spectre électromagnétique solaire est représenté sur la Fig. I.1.5. Il couvre les domaines des
rayons gamma à celui des ondes radio. Les échanges d’énergie dans l’atmosphère sont dominés
par les rayonnements UV, visible et IR. En télédétection de l’atmosphère et de la surface,
les instruments mesurent des bandes d’absorption particulières des radiations. Par exemple,
l’instrument IASI, que nous avons utilisé dans cette thèse, mesure dans le domaine de l’IR.
Notons que le rayonnement micro-onde, bien qu’étant négligeable dans le bilan énergétique,
est aussi utile pour la télédétection. Et notamment, l’instrument MLS, également utilisé dans
cette thèse, mesure dans le domaine micro-onde. Il est intéressant de posséder des données
issues de différents domaines du spectre électromagnétique solaire car leurs caractéristiques et
les informations qu’elles fournissent sont différentes.
Réactions photochimiques
Les réactions en phase gazeuse entre deux molécules stables sont quasi-impossibles dans
l’atmosphère car elles mettent en jeu une énergie d’activation trop importante (80 kJ.mol−1).
Seules les réactions dont l’énergie d’activation est inférieure à quelques dizaines de kJ.mol−1 sont
probables dans l’atmosphère. Les réactions faisant intervenir une ou deux espèces radicalaires
ayant des énergies d’activation plus faibles (de 0 à 60 kJ.mol−1), elles sont pratiquement les
seules possibles.
Les réactions photochimiques sont amorcées par l’absorption d’un photon, de fréquence ν,
par une molécule AB qui passe alors dans un état électronique excité AB∗. La molécule quitte
cet état, en général instable, par différents processus physiques et chimiques comme par exemple
la luminescence, le quenching, l’ionisation ou, en particulier, la photolyse. La photolyse, ou pho-
todissociation, induit la rupture de liaison chimique suivant la réaction : AB∗ → A + B, et
fournit ainsi la majorité des radicaux dans l’atmosphère. La photochimie (Wayne et Wayne
[102]) joue donc un rôle crucial dans la chimie atmosphérique en permettant d’initier les trans-
formations en phase gazeuse.
Vitesse des réactions de photolyse
Si Cab est la concentration de l’espèce AB, la vitesse v de la photolyse est définie par :
v =
dCab
dt
= Jab × Cab. (I.1.1)
La constante de photodissociation, Jab (en s−1), est aussi appelée fréquence de photolyse. Elle
dépend de nombreux facteurs, notamment de l’intensité du rayonnement solaire, de l’efficacité
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d’absorption du rayonnement par la molécule AB et du rendement quantique primaire de pho-
tolyse (rapport du nombre de molécules AB∗ au nombre total de photons absorbés).
Cette grandeur, propre à l’espèce chimique considérée et variant dans l’espace et le temps,
est calculée dans certains modèles numériques par l’intégrale :
Jab(z, γ) =
∫ λ2
λ1
F (z, λ, γ)σab(λ)φab(λ)dλ, (I.1.2)
où F (z, λ, γ), en photon.cm−2.s−1.nm−1 (si λ est exprimé en nm), est le flux de rayonnement
solaire (flux actinique ou flux sphérique) dans le domaine de longueurs d’onde allant de λ à λ+dλ,
σab(λ), en cm2.molécule−1, la section efficace d’absorption du constituant à la longueur d’onde
λ, φab(λ), en molécule.photon−1, le rendement quantique primaire de photolyse du constituant,
γ l’angle zénithal et z l’altitude. L’intégrale est calculée sur le domaine [λ1,λ2] qui définit les
longueurs d’onde entraînant la photodissociation. Les sections efficaces d’absorption σ et les
rendements quantiques φ sont déterminés en laboratoire. Dans la plupart des cas, ces quantités
dépendent principalement de la température. Le flux actinique F , quant à lui, varie fortement
avec l’altitude, l’angle zénithal et la couverture nuageuse.
La photolyse est nécessaire à l’existence de l’ozone. En effet, le dioxygène est photodissocié
en oxygène atomique qui, en se recomposant avec d’autres molécules de dioxygène, va former
de l’ozone. Parallélement, l’ozone peut être détruit par photolyse. L’ozone a une énergie de
photodissociation faible qui permet, en théorie, sa photodissociation en O et O2 pour toutes les
longueurs d’onde inférieures à 1.14 µm. En fonction de la longueur d’onde du photon incident,
l’atome d’oxygène produit se trouve dans un état excité, de manière temporaire, ou dans son
état fondamental.
1.2.2 Le temps de vie d’une espèce chimique
Définition
Le temps de vie τ d’une espèce chimique est défini comme le temps "moyen" durant lequel
une molécule réside dans le volume d’air considéré. Il est aussi communément appelé temps de
résidence. Pour un constituant atmosphérique donné, son temps de résidence dans l’atmosphère
est conditionné par son taux de perte (ou de disparition) effectif qui varie dans le temps et dans
l’espace. Le terme de perte d’un composé du volume considéré peut être dû, entre autres, aux
processus de dépôt à la surface, aux réactions chimiques, à la sédimentation gravitationnelle,
au transport, aux échanges avec l’océan ou encore au lessivage. Si C est la concentration d’un
constituant chimique, son temps de vie τ est déterminé par :
τ =
C
−(∂C∂t )perte
=
1∑
i τ
−1
i
, (I.1.3)
où chaque τi représente le temps de vie du constituant défini par un processus spécifique. Ainsi
le temps de vie global τ s’exprime en fonction des différents temps de vie individuels.
Cette notion de temps de vie est extrêmement utile pour les études atmosphériques. Elle
permet notamment de considérer quel est le phénomène majeur contrôlant la distribution d’une
espèce. Dans le cadre de l’atmosphère moyenne, nous considérons essentiellement les phénomènes
chimiques et dynamiques. Si le temps de vie chimique τch peut être déduit du taux de
destruction de l’espèce considérée, le temps de vie dynamique τdyn, ou temps caractéristique
de transport, est plus délicat à évaluer.
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Fig. I.1.6 : Temps de vie photochimique de la famille Ox : la figure représente log10(τOx), avec τOx le
temps de vie photochimique en secondes. Dans la zone hachurée, la distribution de Ox est contrôlée autant
par le transport que par la photochimie. Extrait de Brasseur et al. [6].
Une illustration du temps de vie photochimique des molécules de la famille des Ox sur une
coupe méridienne, telle qu’illustrée sur la Fig. I.1.6, a été proposée par Brasseur et al. [6].
Leur durée de vie photochimique est très variable, allant de quelques jours à plusieurs mois. Par
exemple, en présence de soleil, le temps de vie des Ox est inférieur à un mois au-dessus de 30 km
pour décroître jusqu’à la durée du jour vers 40 km et à quelques heures vers 70 km.
Temps caractéristiques de transport
Les temps caractéristiques d’échanges horizontaux et verticaux sont directement fonction
des processus de transport atmosphérique. Ce transport, généré par les mouvements de l’air,
possède trois origines :
- l’instabilité thermique verticale de l’atmosphère ;
- le mouvement de rotation de la Terre sur son axe ;
- l’inhomogénéité de la distribution de l’énergie externe (énergie solaire), avec un maximum
dans la ceinture équatoriale et un minimum au niveau des pôles.
Ces facteurs provoquent des déséquilibres dynamiques et thermodynamiques qui engendrent la
circulation atmosphérique.
Les temps caractéristiques moyens de transport sont schématisés sur la Fig. I.1.7 sur l’hori-
zontale (à gauche) et la verticale (à droite). Le mélange de l’air dans le sens zonal (le long d’un
cercle de latitude) varie avec la latitude et l’altitude. Le transport continental est de l’ordre de
la semaine, le transport intercontinental de l’ordre de 2 semaines et le transport à l’intérieur
d’un hémisphère de l’ordre de 1 à 2 mois. Le mouvement méridien est organisé en cellules (il est
couplé au mouvement vertical) et le transport interhémisphérique dure environ une année.
Les échanges verticaux entre la stratosphère et la troposphère sont faibles en raison de la
présence de la tropopause, véritable barrière dynamique du fait de l’inversion de température.
Néanmoins ils existent à toutes les latitudes et leur durée caractéristique est de l’ordre de plu-
sieurs années. Les échanges verticaux au sein de la stratosphère sont faibles, alors qu’ils sont
plus importants au sein de la troposphère.
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Fig. I.1.7 : Temps caractéristiques moyens de transport des constituants chimiques dans l’atmosphère
(a) horizontaux, (b) verticaux. Extrait de Jacob [46].
Variabilité des échelles spatiales et temporelles
La comparaison du temps de vie chimique τch et du temps de vie associé aux effets de la
dynamique τdyn apporte de précieuses informations sur les processus contrôlant la variabilité
spatiale et temporelle des concentrations des espèces atmosphériques. Cette comparaison est
maintenant explicitée pour ses trois cas de figure.
Si τch  τdyn, les espèces considérées sont en équilibre photochimique et les effets directs
du transport sont secondaires. De forts gradients spatiaux caractérisent alors en général les
distribution d’espèces contrôlées par la photochimie. Par exemple, entre 40 km et la stratopause,
le temps de vie photochimique de l’ozone est court, de l’ordre de quelques jours à quelques
heures. Le transport a donc peu d’influence sur la distribution de l’ozone qui est en équilibre
photochimique. Cependant, la dynamique peut jouer un rôle important de manière indirecte
par des effets thermiques ou par des couplages entre espèces chimiques. En effet, une espèce
à très courte durée de vie, de la famille des HOx par exemple, peut réagir avec une espèce à
longue durée de vie, H2O par exemple, qui dépend alors du transport. Dans ce cas, la dynamique
influence indirectement la distribution de l’espèce à très courte durée de vie.
Si τch  τdyn, la dynamique va réduire les gradients dans la distribution des composés
chimiques à très longue durée de vie comme O2 et N2 dans l’atmosphère moyenne. Entre la
tropopause et 30 km, le temps de vie photochimique de l’ozone est relativement long, de quelques
jours à plusieurs mois, et le contrôle de l’ozone est alors dynamique. Le rapport de mélange de
cette espèce va donc être relativement uniforme selon les latitudes et peu sensible aux variations
du vent zonal.
Si τch ≈ τdyn, les distributions dépendent alors de la chimie et de la dynamique. Alors que la
chimie tend à créer les gradients de rapport de mélange, les phénomènes de transport tendent
à les réduire. Par exemple, dans la zone intermédiaire (représentée par la zone hachurée de la
Fig. I.1.6), la photochimie et la dynamique sont couplées et la distribution de l’ozone devient
plus complexe à représenter.
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La dynamique atmosphérique traite des mouvements de l’atmosphère terrestre et établit les
lois physiques qui les gouvernent. Ces lois constituent un ensemble de contraintes auxquelles sont
soumis les mouvements, capables de transporter des propriétés phyiques ou chimiques d’un point
à l’autre de l’atmosphère, comme, par exemple, les mouvements liés à la convection. En l’absence
de transport, la composition chimique de l’atmosphère tendrait vers un équilibre photochimique,
où production et destruction locales des espèces s’équilibreraient. Cependant, les constantes de
temps qui caractérisent les réactions chimiques sont en partie déterminées par la distribution de
la pression et de la température, elles-mêmes soumises aux lois de la dynamique atmosphérique.
Et en retour, la distribution des différents constituants atmosphériques et leurs caractéristiques
radiatives ont un impact sur la dynamique atmosphérique. La dynamique joue ainsi un rôle
majeur dans la distribution des espèces chimiques dans l’atmosphère.
Les mouvements atmosphériques sont gouvernés par trois forces principales : la gravité (sur la
verticale), la force de gradient de pression et la force de Coriolis (due à la rotation de la Terre, elle
s’oppose aux déplacements méridiens). Il en résulte des mouvements d’échelles spatio-temporelles
variées au sein de l’atmosphère :
- la micro-échelle, d’extension horizontale typique inférieure au kilomètre et temporelle de
l’ordre de la minute ;
- l’échelle convective, d’extension horizontale typique de 1 à 10 km et temporelle de l’ordre
de l’heure ;
- la méso-échelle, d’extension horizontale typique de 10 à 100 km et temporelle de quelques
heures ;
- l’échelle synoptique, qui concerne les systèmes dynamiques d’extension horizontale de
l’ordre de 1000 km, de durée de vie de quelques jours ;
- et la plus étendue, l’échelle planétaire ou échelle globale, d’échelle horizontale typique de
10000 km.
Découverte il y a une centaine d’années par Teissenrenc de Bort, la stratosphère a fait
l’objet de nombreuses études. Nous nous intéressons à cette couche atmosphérique puisqu’elle
contient la majeure partie de l’ozone atmosphérique. Les mouvements des masses d’air y sont
majoritairement d’échelle synoptique et planétaire. Nous décrivons dans une première section
la circulation stratosphérique générale qui est illustrée pour le mois de juillet. Cette circulation
résulte principalement de la structure thermique de la stratosphère qui fait d’elle un milieu plus
stable que la troposphère. En effet, la stratosphère est caractérisée par une stratification de ses
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masses d’air et cette stratification inhibe les mouvements verticaux qui sont de faible amplitude
alors que les vents horizontaux peuvent être rapides.
Dans une seconde section, nous nous intéressons à des événements dynamiques particuliers.
Le premier décrit est le vortex polaire qui apparaît dans l’hémisphère d’hiver. Ce tourbillon de
grande taille, qui résulte de l’échauffement stratosphérique dû à l’ozone, est le lieu de phénomènes
physico-chimiques qui conduisent à la perte de l’ozone. D’autre part, la structure thermique de la
stratosphère, et donc sa circulation, dépendent également de la présence d’ondes atmosphériques,
en particulier les ondes de Rossby, dont nous décrivons le rôle. Enfin, nous décrivons la nature
des échanges entre la stratosphère et la troposphère. Ils sont importants dans notre étude car ils
permettent le transport des espèces à longue durée de vie tels que les CFC qui, émis à la surface
terrestre, vont pouvoir atteindre le vortex polaire.
2.1 La circulation stratosphérique générale
2.1.1 Structure thermique
Fig. I.2.1 : Coupe verticale de la température en moyenne mensuelle (juillet) et zonale. Température
observée d’après Flemming et al. [32]. Intervalle des contours : 10˚ C. Les zones grisées indiquent les
températures inférieures à −60˚ C. Extrait de James [47].
La Fig. I.2.1 fournit un exemple de la répartition zonale des températures moyennées pour
le mois de juillet. De 10 à 1 hPa, la température croît avec l’altitude, ce qui donne une structure
stratifiée aux masses d’air et inhibe les mouvements verticaux qui sont de faible amplitude. Cette
augmentation de température est due au chauffage de l’intérieur par l’ozone stratosphérique qui
absorbe une partie du rayonnement UV solaire. Cependant, le rayonnement solaire n’est pas
le seul responsable du profil thermique stratosphérique qui est aussi déterminé par le pilotage
d’ondes atmosphériques (décrites dans la suite à la section 2.2.2).
La stratosphère est quasiment isotherme dans les basses couches sauf dans l’hémisphère
d’hiver où un important gradient de température existe à la limite entre les latitudes éclairées et
celles plongées dans la nuit polaire (vers 66˚ de latitude). La structure méridienne du champ de
températures dans la stratosphère est très différente de celle observée dans la troposphère. Ainsi,
dans la basse stratosphère, la température est minimale à l’équateur et maximale au pôle d’été
ainsi qu’aux moyennes latitudes de l’hémisphère d’hiver. Au-dessus de 10 hPa, la température
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décroît réguliérement du pôle d’été au pôle d’hiver.
2.1.2 Circulation zonale et méridienne
Fig. I.2.2 : Coupe latitude-pression du vent zonal (m.s−1) en moyenne mensuelle (juillet) et zonale,
d’après la climatologie de Flemming et al. [32]. Intervalle des contours : 10m.s−1 ; les vents d’est sont
indiqués par des zones grisées. Extrait de James [47].
Dans la stratosphère, la circulation zonale varie avec la latitude et la Fig. I.2.2 fournit une
climatologie de la moyenne zonale sur le mois de juillet du vent zonal. Dans la basse stratosphère,
cette circulation zonale est induite par les deux jets troposphériques centrés vers les bandes
de latitude [30˚ : 40˚ ], avec des vents pratiquement deux fois plus forts en hiver qu’en été.
Dans la plus grande partie de la stratosphère, au-dessus de 50 hPa, et dans la mésosphère,
les vents zonaux moyens dominants sont d’ouest en hiver et d’est en été, avec un maximum
d’environ 70m.s−1 dans la haute stratosphère (vers 1 hPa). Le noyau de vent d’ouest situé dans
l’hémisphère d’hiver entre 0.1 et 10 hPa correspond au vortex polaire qui isole les régions polaires
de l’influence des latitudes plus basses. Ce vortex polaire est engendré par l’important gradient
de température présent dans l’hémisphère d’hiver, comme nous le décrivons dans la suite à la
section 2.2.1.
Fig. I.2.3 : Circulation de Brewer-Dobson. Extrait de James [47].
La circulation méridienne est dominée par une grande cellule appelée circulation de Brewer-
Dobson, proposée en 1940 pour expliquer la différence de localisation entre les régions où l’ozone
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stratosphérique est produit et les régions où l’on observe les maxima de concentration d’ozone.
Cette cellule, présente de part et d’autre de l’équateur, est représentée pour un hémisphère sur
la Fig. I.2.3. Elle est caractérisée par des ascendances équatoriales qui sont le prolongement de
mouvements troposphériques (cellules de Hadley avec un transport ascendant dans les tropiques
et subsident aux moyennes latitudes) et par des subsidences aux moyennes et hautes latitudes.
Il faut approximativement une saison à une masse d’air empruntant ce trajet pour passer de
l’équateur au pôle d’hiver. Notons que dans la haute stratosphère et au-dessus, la circulation
méridienne comporte une cellule unique initiée dans les régions tropicales et orientée vers le pôle
d’hiver. D’après Holton et al., la circulation de Brewer-Dobson apparaît essentiellement comme
le résultat du déferlement dans la stratosphère hivernale d’ondes d’origine troposphériques : les
ondes de Rossby.
2.2 Événements dynamiques particuliers
2.2.1 Le vortex polaire
La distribution verticale moyenne de la température (c.f. Fig. I.1.3, page 13) montre que
la stratosphère est caractérisée par une augmentation de la température d’environ 60˚ C entre
la tropopause et la stratopause, cet échauffement résultant de l’absorption des rayons UV par
l’ozone stratosphérique. L’équilibre radiatif (équilibre entre l’énergie absorbée par la matière et
l’énergie radiative émise) est alors assuré par un refroidissement lié aux processus d’émission
dans l’IR, principalement par le dioxyde de carbone et la vapeur d’eau. Après les équinoxes
d’automne (en septembre dans l’hémisphère nord et en juin dans l’hémisphère sud), les régions
polaires privées de rayonnement solaire ne bénéficient plus de l’échauffement dû à l’ozone. Le
refroidissement par IR expose alors très rapidement la stratosphère polaire à des températures
très basses, inférieures à celles des moyennes latitudes, ce qui produit un fort gradient horizontal
de températures. Les vents zonaux d’ouest sont très intenses autour du 65˚ parallèle (supérieurs
à 100m.s−1) et ils entraînent la formation d’un gigantesque tourbillon de circulation que l’on
appelle le vortex polaire.
La formation du vortex polaire est donc conditionnée par l’existence de l’ozone dans la stra-
tosphère. Paradoxalement, cette isolation des régions polaires engendre des processus physico-
chimiques qui se conjuguent pour conduire à la perte de l’ozone observée au début du printemps.
Nous décrivons ce phénomène dans la section 3.3 de cette partie.
2.2.2 Les ondes de Rossby
Pour étudier la dynamique de l’atmosphère, il convient de distinguer les valeurs moyennes
des différentes variables de leurs fluctuations. Le mouvement ondulatoire de ces fluctuations
constitue les ondes atmosphériques. Ces ondes intéressent des échelles spatiales s’étendant du
mètre au millier de kilomètre. Mais dans la stratosphère, l’étude de la structure des ondes
observées montre que la majorité d’entre elles sont des ondes de grande échelle appelées ondes
planétaires.
Les ondes de Rossby sont des ondes planétaires dont l’initiation est due à l’orographie
et à la variation de la force de Coriolis (rotation de la Terre) selon la latitude. Ces ondes se
propagent avec un déplacement rétrograde (elles se dirigent vers l’ouest dans le sens opposé de la
circulation générale) jusqu’aux moyennes latitudes de la stratosphère. Sous certaines conditions,
elles peuvent déferler et communiquent ainsi leur énergie au milieu environnant. Il en résulte
un déplacement méridien des particules qui va entraîner, par conservation de la masse, un
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mouvement ascendant d’air dans les régions tropicales et un mouvement descendant à haute et
moyenne latitude entretenant ainsi la circulation de Brewer-Dobson. Le mouvement descendant
est contrebalancé par un refroidissement radiatif conduisant à des températures polaires plus
élevées que celles de l’équilibre radiatif.
La zone de déferlement est appelée surf zone (zone de mélange) dans l’hémisphère d’hiver
comme illustré sur la Fig. I.2.4. En effet, dans l’hémisphère d’hiver, le zone de déferlement est
bornée par de véritables barrières dynamiques que sont le vortex polaire et la barrière subtro-
picale (à la frontière des courants ascendants tropicaux). La surf zone est caractérisée par un
fort mélange horizontal des espèces chimiques à longue durée de vie. En déferlant, les ondes de
Rossby perturbent le vortex polaire qui n’est donc pas nécessairement symétrique ni centré au-
dessus du pôle. Des structures filamenteuses de constituants chimiques "s’échappent" du vortex
polaire et se mélangent dans la surf zone. Le vortex arctique est moins stable que son homologue
existant en Antarctique car il est perturbé par les ondes de Rossby qui sont plus intenses dans
l’hémisphère nord que dans l’hémisphère sud.
Fig. I.2.4 : Illustration schématique des processus dynamiques de l’UTLS. Les lignes fines représentent
les isentropes (surfaces de même température potentielle) et les lignes épaisses représentent les barrières
dynamiques. En-dessous de la surface isentrope 380˚ K (middle world) dans les régions extratropicales, la
ligne épaisse représente la tropopause. La Lowermost Stratosphere est la région où les surfaces isentropes
rencontrent la tropopause : les échanges entre la stratosphère et la tropopshère se produisent le long des
isentropes. Au-dessus de la surface isentrope 380˚ K (overworld), les surfaces isentropes sont entiérement
situées dans la stratosphère. La Surf Zone, zone de mélange, est la région du déferlement des ondes plané-
taires dans les régions extratropicales de l’hémisphère d’hiver. Cette zone est située entre deux barrières :
barrière subtropicale (bordure du réservoir tropical) et bordure du vortex polaire. Extrait de Brasseur
et Solomon [7].
Notons qu’il existe d’autres ondes influençant la dynamique atmosphériques. Par exemple,
les ondes équatoriales (telles que les ondes de Kelvin et les ondes mixtes de Rossby-gravité)
propagent l’énergie de la troposphère vers la stratosphère au niveau des tropiques.
2.2.3 Les échanges stratosphère-troposphère
Les valeurs des rapports de mélange des constituants chimiques de l’atmosphère, notamment
l’ozone et la vapeur d’eau, changent brutalement de part et d’autre de la tropopause car cette
couche de transition entre la partie haute de la troposphère et la partie basse de la
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stratosphère (UTLS) se comporte comme une entité quasi-matérielle. Les échanges de la tro-
posphère vers la stratosphère se produisent surtout aux tropiques. L’air troposphérique pénètre
de manière adiabatique dans la stratosphère (en grande partie par le phénomène d’overshoot
convectif). Ce transfert de matière est associé à la branche ascendante de la circulation de
Brewer-Dobson. Des constituants mineurs de la troposphère à longue durée de vie (comme les
CFC) pénétrent donc ainsi dans la stratosphère. Le transport d’une particule d’air de la tropo-
pause équatoriale aux moyennes et hautes latitudes de la stratosphère dure typiquement de 3
à 7 ans. Par contre, les échanges de la stratosphère vers la troposphère se produisent en une à
deux années, surtout aux moyennes latitudes.
Suite à une descente adiabatique pilotée par l’activité ondulatoire, l’air stratosphérique at-
teint la région nommée Lowermost Stratosphere sur la Fig. I.2.4 où l’air peut franchir la tro-
popause par certains transports adiabatiques (Brasseur et Solomon [7], Holton [42]). Les
échanges dans la Lowermost Stratosphere peuvent aussi se produire par d’autres phénomènes
(tel que la perturbation du vortex polaire par les ondes de Rossby) qui peuvent notamment se
manifester sous forme de longs filaments qui se mélangent ensuite de manière irréversible avec
de l’air des plus basses latitudes.
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L’ozone est un des constituants les plus importants de la stratosphère car il est la seule espèce
capable d’absorber efficacement le rayonnement solaire UV (de longueurs d’onde comprises entre
220 et 300 nm). Bien qu’en faible concentration dans l’atmosphère, l’ozone assure ainsi un filtrage
du rayonnement nocif pour les organismes vivants et reste indispensable à la conservation de la
biosphère.
Plus de 90% des molécules d’ozone se situent dans la stratosphère, d’où l’appellation de
réservoir stratosphérique. Une des particularités de l’ozone réside donc dans sa distribution
verticale très différente de celle des autres composés chimiques (c.f. Fig. I.1.4 page 14) : le profil
de concentration d’ozone présente en effet des valeurs faibles en surface et dans la troposphère
et ces valeurs augmentent avec l’altitude dans la basse et moyenne stratosphère. L’altitude de
la concentration maximale d’ozone varie en fonction de la latitude (plus basse aux pôles, vers
15-20 km, qu’à l’équateur, vers 25-30 km) et de la saison (plus basse en hiver qu’en été).
Dans la haute stratosphère, l’ozone atteint rapidement son équilibre photochimique et les
mouvements de l’air n’ont ainsi quasiment aucun impact sur sa distribution. Par contre dans
la basse stratosphère, le temps caractéristique de la production photochimique devient grand
par rapport à l’échelle de temps des processus dynamiques et la distribution de l’ozone dépend
fortement des phénomènes de transport dans cette région. L’équilibre naturel de l’ozone est bien
décrit par les processus chimiques mis à jour par Crutzen [19].
La diminution de l’ozone stratosphérique retient l’attention de la communauté scientifique
depuis les années 1970. Celle-ci s’est alors mobilisée pour comprendre un des problèmes environ-
nementaux les plus importants du siècle passé. En raison des rejets de CFC dus aux activités
anthropiques, l’équilibre naturel de l’ozone a été totalement modifié, conduisant à une forte
diminution de l’ozone stratosphérique au-dessus de l’Antarctique que l’on nomme trou de la
couche d’ozone. D’après les simulations numériques effectuées pour tenter de prévoir l’évo-
lution de la couche d’ozone selon divers scénarios d’émission plausibles, il ressort que le temps
de réponse de l’atmosphère moyenne aux perturbations anthropiques est de plusieurs décennies.
Ainsi, même si les émissions de CFC sont fortement réduites, voire stoppées, le trou de la couche
d’ozone persistera chaque printemps austral jusqu’en 2060 environ.
3.1 Description du champ d’ozone
Pour une description globale (sur l’ensemble du globe) du champ d’ozone, on s’intéresse
à sa colonne totale. La colonne totale d’ozone représente la quantité d’ozone contenue dans
une colonne d’air s’étendant de la surface jusqu’au sommet de l’atmosphère. Ce paramètre
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conditionne l’efficacité de l’absorption d’une partie du rayonnement solaire UV au cours de
sa traversée de l’atmosphère. L’unité couramment utilisée est l’unité Dobson (DU). Une unité
Dobson correspond à une épaisseur théorique d’ozone d’un centième de millimètre à température
et pression standards (273K et 1013.25 hPa). Avec une telle épaisseur, on trouve 2.69 × 1016
molécules d’ozone par cm2. La valeur moyenne annuelle et globale de la colonne totale d’ozone
est de l’ordre de 300DU, soit 3mm d’épaisseur théorique.
Alors que la principale source d’ozone se situe dans la zone équatoriale où le rayonnment
solaire intense photodissocie le dioxygène, la colonne totale d’ozone est maximale dans les régions
polaires, comme le montre la Fig. I.3.1. En conséquence, on peut d’ores et déjà présager du rôle
important des phénomènes de transport, et en particulier du transport méridien (circulation
de Brewer-Dobson). D’autre part, les valeurs maximales aux moyennes et hautes latitudes ne
sont pas en phase avec le maximum d’insolation. Les valeurs maximales de colonnes totales sont
relevées à la fin de l’hiver et au printemps et les minimales en automne. Notons qu’au pôle sud,
le trou de la couche d’ozone apparaît aux mois de septembre et d’octobre.
Fig. I.3.1 : Colonne totale d’ozone (en DU) en fonction de la latitude et du mois. Ces valeurs sont issues
des mesures de l’instrument TOMS (Total Ozone Mapping Spectrometer), moyennées sur les années 1997
à 2001. La technique de mesure utilisant le rayonnement UV rétrodiffusé, les données sont absentes dans
les régions de nuit polaire. Extrait de Delmas et al. [22].
Les maxima observés aux moyennes et hautes latitudes sont principalement dus à la cir-
culation de Brewer-Dobson décrite précédemment dans la section 2.1.2. Cette circulation est
caractérisée par un mouvement ascendant aux tropiques et par une subsidence aux moyennes
et hautes latitudes qui correspond aux maxima de la Fig. I.3.1. Comme nous l’avons décrit
précédemment (section 2.2.2), les ondes de Rossby sont plus actives dans l’hémisphère nord et
le vortex polaire arctique est moins stable que le vortex polaire antarctique. Cette différence se
retrouve dans les colonnes totales d’ozone qui sont maximales à proximité du pôle dans l’hémi-
sphère nord alors qu’elles le sont dans la bande [60˚ S : 40˚ S] dans l’hémisphère sud. En effet, le
vortex polaire antarctique joue le rôle d’une barrière dynamique qui va couper la circulation de
Brewer-Dobson.
Des variations à des échelles de temps plus courtes, mais pouvant tout de même atteindre
50% du contenu global en quelques jours, sont observées aux moyennes et hautes latitudes.
26
3.1. Description du champ d’ozone
Elles sont dues au déferlement des ondes de Rossby, surtout en hiver, qui génèrent sur la surface
des barrières dynamiques (vortex polaire et barrière subtropicale) des structures filamenteuses
au moyen desquelles s’opère un mélange d’ozone entre les hautes et moyennes latitudes ainsi
qu’entre les tropiques et les moyennes latitudes. Notons que des déformations de la tropopause,
provoquées par des perturbations dans la moyenne et la haute troposphère, peuvent modifier les
valeurs de la colonne totale d’ozone.
Fig. I.3.2 : Moyennes zonales du rapport de mélange d’ozone (en ppmv) en janvier (haut) et en juillet
(bas), mesurées par les instruments HALOE et MLS à bord du satellite UARS. Extrait de Delmas et al.
[22].
On pourrait penser que l’ozone est produit là où son rapport de mélange est maximal, dans
la tranche verticale 30-40 km (haute stratosphère) sur la Fig. I.3.2, puis transporté vers les
plus hautes latitudes aux altitudes plus basses. Cependant une étude plus fine montre qu’il
n’en est rien. Le maximum de rapport de mélange d’ozone coïncide avec une région de courte
durée de vie photochimique dans laquelle l’ozone est en équilibre photochimique (c.f. Fig. I.1.6
à la page 17). Le transport méridien, dont le temps caractéristique dans la stratosphère est de
l’ordre de quelques années, ne peut donc pas intervenir sur l’ozone produit dans cette région. Par
conséquent, les tropiques ne peuvent pas être la source des fortes colonnes totales observées aux
hautes latitudes. En fait, la source de l’ozone extratropical est une étroite région de transition
(c.f. Fig. I.1.6) où la distribution de l’ozone est contrôlée autant par la photochimie que par le
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transport. Le flux méridien, dirigé vers le pôle et vers les basses altitudes, traverse cette zone
dans l’hémisphère d’hiver de manière assez rapide pour transporter des valeurs de rapport de
mélange plus élevées que celles trouvées à des niveaux inférieurs (Brasseur et al. [6]).
3.2 Équilibre naturel de l’ozone stratosphérique
Dès 1930, Chapman [13] a proposé un cycle de trois réactions pour justifier les hauts niveaux
de concentration d’ozone dans la stratosphère. En présence d’un tiers corps M (en général une
molécule de O2 ou de N2), un atome d’oxygène O réagit avec une molécule de O2 pour former
l’ozone :
O +O2 +M → O3 +M. (I.3.1)
M est un stabilisant des produits de la réaction (I.3.1). Cette réaction se produit essentiellement
dans la haute stratosphère équatoriale à des altitudes supérieures à 30 km où l’ensoleillement
est maximum (produisant les maxima de rapport de mélange visibles sur la Fig. I.3.2). L’oxy-
gène atomique O peut provenir de la photolyse de l’oxygène moléculaire O2 provoquée par le
rayonnement UV de courte longueur d’onde (inférieure à 242 nm) en haute atmosphère :
O2 + hν → O +O. (I.3.2)
Par recombinaison avec l’oxygène atomique, l’ozone participe à la reformation de l’oxygène
moléculaire :
O3 +O → 2O2. (I.3.3)
Le bilan global de ce cycle de trois réactions est nul.
En réalité, l’oxygène atomique O provient majoritairement de la photodissociation de l’ozone,
ou ozonolyse, nécessitant un rayonnement UV de longueur d’onde inférieure à 320 nm :
O3 + hν → O2 +O. (I.3.4)
Cette réaction photolytique est équilibrée par la réaction de recombinaison I.3.1. Elle participe
au rôle de bouclier de la stratosphère contre les rayonnements UV.
Mais ce mécanisme ne permet pas de rendre compte de la composition de la stratosphère
"naturelle" et conduit à une surestimation par rapport aux observations. La réaction I.3.3 de
destruction de l’ozone ne constitue qu’environ 20% de la destruction naturelle de l’ozone. Des
réactions catalytiques susceptibles de détruire l’ozone ont alors été identifiées. Les catalyseurs
de ces réactions sont des constituants minoritaires présents à des teneurs bien inférieures à celle
de l’ozone. En revanche, ils ne sont pas consommés par les réactions et peuvent ainsi jouer un
rôle quantitatif dans la destruction de l’ozone (Crutzen [19]). Les catalyseurs peuvent en effet
participer à un grand nombre de cycles, souvent entre 100 et 1000. Cela explique comment des
espèces chimiques aux concentrations très inférieures peuvent avoir un impact important sur
l’ozone.
Dans les années 50, un premier cycle de catalyse par les radicaux hydrogénés HOx est proposé.
Il participe pour 10% à la destruction de l’ozone stratosphérique. Son initiation est effectuée
par la génération de OH et HO2. Les réactions chimiques sont :
OH +O3 → HO2 +O2
HO2 +O3 → OH + 2O2
2O3
HOx→ 3O2
, (I.3.5)
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les radicaux étant régénérés lors des réactions.
Dans les années 60, la montée en puissance du trafic aérien a conduit à proposer un cycle
de catalyse de destruction comparable impliquant les NOx. Ce cycle participe pour 70% à la
destruction de l’ozone stratosphérique. Nous n’introduisons ici que les deux réactions chimiques
suivantes :
NO +O3 → NO2 +O2
NO2 +O → NO +O2
O3 +O
NOx→ 2O2
. (I.3.6)
Les autres réactions chimiques impliquées alternent le jour et la nuit. Les NOx stratosphériques
proviennent d’une source naturelle : l’oxydation par l’oxygène atomique de l’oxyde nitreux N2O
(qui peut par exemple être généré par le travail des bactéries dans les sols), et d’une source
anthropique constituée par les avions.
3.3 Le trou de la couche d’ozone
Dans les années 70, d’autres cycles de catalyse de destruction de l’ozone impliquant les CFC
sont découverts. Caractérisés par leur grande stabilité chimique et leurs pouvoirs solvant et
calorifique, les CFC ont été massivement utilisés par l’industrie à partir des années 1950. À la
différence des composés chlorés naturels de courte durée de vie atmosphérique (1 an ou moins)
et dont seule une faible fraction parvient dans la stratosphère, les CFC ont une longue durée de
vie (par exemple, 60 ans pour les CFCl3 et 120 ans pour les CF2Cl2). Ils sont transportés jusque
dans la stratosphère où ils sont photodissociés, libérant ainsi le radical Cl. Les produits de la
photodissociation des CFC sont très instables et à leur tour, ils sont rapidement photodissociés
et augmentent ainsi la teneur globale en chlore atomique Cl (Molina et Rowland [75]).
Le chlore participe à la destruction de l’ozone stratosphérique par le cycle de catalyse en
chimie homogène suivant :
Cl +O3 → ClO +O2
ClO +O → Cl +O2
O3 +O
ClOx→ 2O2
, (I.3.7)
Le chlore se recombine également sous forme d’espèces réservoirs plus stables telles que le
ClONO2 et le HCl. Ces derniers composés sont ensuite transformés par chimie hétérogène1
durant la nuit polaire en espèces réservoirs chlorées Cl2 et HOCl. Les nuages stratosphériques
polaires (PSC), composés d’aérosols, d’eau, d’acide sulfurique H2SO4 et d’acide nitrique HNO3
sous forme solide, offrent des surfaces disponibles pour des réactions de chimie hétérogène :
HCl(c) + ClONO2 → HNO3(c) + Cl2, (I.3.8)
H2O(c) + ClONO2 → HNO3(c) +HOCl, (I.3.9)
H2O(c) +N2O5 → 2HNO3(c), (I.3.10)
HCl(c) +N2O5 → HNO3(c) + ClNO2, (I.3.11)
HOCl +HCl(c) → H2O(c) + Cl2, (I.3.12)
1Cela signifie que les réactifs sont dans des phases différentes (solide, liquide ou gazeuse).
29
Chapitre 3. Chimie de l’ozone
où (c) indique que le réactif est sous forme condensée (liquide ou solide).
Ces réactions permettent d’accumuler les espèces réservoirs Cl2 et HOCl tout au long de
l’hiver polaire (pendant la nuit polaire donc) aux altitudes des PSC. À la fin de l’hiver, dès le
retour des rayons du soleil, ces composés sont photodissociés et libèrent de grandes quantités de
chlore atomique Cl. Ainsi, les atomes de chlore détruisent massivement et rapidement l’ozone
stratosphérique via la réaction Cl+O3 → ClO +O2 du cycle catalytique (I.3.7).
Normalement, le monoxyde de chlore ClO pourrait se recombiner sous la forme réservoir
ClONO2 par la réaction :
ClO +NO2 +M → ClONO2 +M. (I.3.13)
Mais à cause de la dénitrification de la stratosphère (HNO3 est progressivement fixé sur les PSC
lors des réactions (I.3.8) à (I.3.11)), le dioxyde d’azote NO2 a perdu une de ses sources dans la
réaction :
HNO3 + hν → NO2 +OH. (I.3.14)
Ceci a pour conséquence une accumulation de ClO qui peut alors se recombiner avec une autre
molécule de ClO si la température de la stratosphère est suffisamment basse et ainsi passer sous
la forme de dimère Cl2O2 :
ClO + ClO +M → Cl2O2 +M. (I.3.15)
Le dimère Cl2O2 est alors photodissocié en libérant les atomes de chlore, prêts à recommencer
le cycle catalytique de destruction de l’ozone par l’action isolée des composés chlorés (Molina
et Molina [74]) :
2× (Cl +O3 → ClO +O2)
ClO + ClO +M → Cl2O2 +M
Cl2O2 + hν → Cl+ ClO2
ClO2 +M → Cl+O2 +M
2O3 + hν
ClOx→ 3O2
. (I.3.16)
D’autres cycles de catalyse impliquant l’action isolée des composés bromés ainsi que l’action
couplée des composés chlorés et bromés existent.
Ces processus sont à l’origine de l’existence du trou d’ozone antarctique au printemps austral,
découvert par Farman [29]. Au cours des mois de septembre et d’octobre, l’épaisseur de la couche
d’ozone au-dessus du continent antarctique peut afficher des valeurs 50% plus faibles que dans
les conditions pré-industrielles. La perte chimique d’ozone est cantonnée à l’intérieur du vortex
polaire. Les conditions de basse température qui y règnent sont propices à la formation des
PSC. Une diminution des concentrations d’ozone est également observée en Arctique, mais elle
est moins prononcée que celle de l’hémisphère sud du fait d’une différence importante de la
dynamique. Comme nous l’avons exposé dans la section 2.2.2, le vortex arctique n’est pas aussi
stable que celui de l’Antarctique, et l’hiver polaire arctique est généralement plus chaud de 5
à 15˚ K au niveau de la stratosphère, ce que montre la Fig. I.3.3. Pourtant, cela n’empêche
pas la formation de PSC et la quantité d’ozone détruit peut y être non négligeable (Manney
et al. [66]). Rex et al. [80] ont montré que 50% de la variabilité inter-annuelle de l’ozone
stratosphérique arctique peut être expliquée par la destruction chimique. Les phénomènes de
destruction chimique de l’ozone liés aux PSC sont importants à considérer dans ce travail de
thèse, car nous nous intéressons à l’étude globale de l’ozone à la fin de l’hiver austral.
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Fig. I.3.3 : Températures minimales à 50 hPa observées en Arctique et en Antarctique sur la période
1978-2001. Le trait horizontal à ≈ −78˚ C indique le seuil de formation des nuages stratosphériques
polaires à 195˚ K. Extrait de WMO [104].
Les mesures réglementaires prises dans le cadre du Protocole de Montréal signé en 1987 et
dans ses amendements ultérieurs ont abouti à une décroissance notable des composés CFC dans
la troposphère. Toutefois, le contenu en chlore effectif de la stratosphère continue à être dominé
par les émissions de CFC des années 1950-1990. D’après les estimations issues des modèles de
chimie stratosphérique, le rétablissement de la couche d’ozone est prévu pour 2060-2075 (WMO
[105]). Néanmoins, l’évolution de la couche d’ozone ne dépend pas uniquement des concentrations
en constituants chlorés. Elle est également soumise aux variations météorologiques de l’UTLS.
Ainsi, dans le contexte du changement climatique, l’augmentation des concentrations des gaz à
effet de serre dans l’atmosphère entraîne une hausse des températures dans la troposphère et à la
surface du globe. En même temps, il se produit un effet de refroidissement dans la stratosphère.
Une stratosphère plus froide favorise une formation plus fréquente de PSC et accentue ainsi
la destruction d’ozone dans les régions polaires, et plus particulièrement en Arctique. Cet effet
du changement climatique pourrait retarder le rétablissement de la couche d’ozone. Dans ce
contexte, la surveillance des teneurs en ozone de l’atmosphère est de mise. Elle est réalisée par
des systèmes d’observation opérationnels et continus dans le temps basés sur des instruments
embarqués à bord de satellites tels que l’instrument IASI.
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4La chimie atmosphérique vue depuis
l’espace
Comme nous l’avons vu jusqu’à présent, l’atmosphère contient un grand nombre de composés
qui proviennent de sources nombreuses et variées et dont les concentrations sont très variables
dans l’espace et dans le temps. L’étude de ces composés nécessite de disposer de mesures précises,
spécifiques, de haute résolution spatiale, et ce dans une gamme étendue de concentrations. Les
mesures des composés atmosphériques peuvent être réalisées in-situ depuis le sol ou depuis
l’espace par télédétection.
Dans l’atmosphère terrestre, les processus chimique, dynamique et radiatif s’étendent de
l’échelle locale à l’échelle globale. La couverture sporadique et localisée des mesures à partir du
sol ou provenant de campagnes ballons et aéroportées ne permet pas d’appréhender de manière
globale les processus mis en jeu (ces mesures sont cependant utiles à une validation crédible d’un
système de modélisation complexe). Le domaine spatial, avec sa couverture planétaire, s’est donc
tout naturellement inséré dans les thématiques de chimie atmosphérique. Les mesures effectuées
à partir de l’espace permettent en effet d’accéder à une cartographie détaillée de notre planète
en termes de constituants chimiques et de paramètres atmosphériques. Nous détaillons dans
la première section de ce chapitre les spécificités des observations satellites utilisées en chimie
atmosphérique.
La problématique environnementale concernant le trou de la couche d’ozone stratosphérique
a fait de ce constituant chimique l’un des plus mesurés. Dans cette thèse, nous avons assimilé
des observations satellites des concentrations d’ozone afin d’obtenir une description complète
du champ d’ozone de "bonne qualité". De la qualité des mesures et de l’exploitation de leurs
caractéristiques dépend la qualité du résultat de l’assimilation de données que nous réalisons.
Nous avons travaillé en particulier à la meilleure prise en compte de la répartition spatiale des
observations réalisées par des instruments embarqués à bord des satellites de dernière génération.
Cette exploitation de la répartition spatiale des observations est étudiée via l’assimilation des
données provenant des instruments MLS et IASI embarqués respectivement sur les satellites
Aura et Metop-A. Dans la seconde section de ce chapitre, nous détaillons de manière précise
les caractéristiques de ces deux instruments et de leurs satellites.
4.1 Caractéristiques des mesures chimiques satellitaires
Les mesures spatiales sont fortement dépendantes des caractéristiques des instruments qui
les produisent, mais aussi des paramètres orbitaux du satellite sur lequel ces instruments sont
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embarqués. Les satellites en orbite autour de la Terre peuvent être rangés en deux catégories
selon leur orbite : les satellites géostationnaires, statiques (en orbite à 36 000 km d’altitude en-
viron), et les satellites défilants, en mouvement autour de la Terre (en orbite entre 600 et
800 km d’altitude). Les satellites géostationnaires sont principalement utilisés en météorologie,
permettant de se concentrer sur une région de la Terre en particulier, alors que les satellites
défilants sont bien adaptés à l’étude globale des champs de constituants atmosphériques. Leur
trace au sol peut être concentrée sur les latitudes tropicales ou remonter vers les hautes lati-
tudes jusqu’à proximité d’un pôle : on parle alors de satellite en orbite polaire. Enfin, si leur
trajectoire est en phase avec le soleil, ils sont dits héliosynchrones.
Les mesures spatiales sont réalisées par télédétection. Celle-ci peut être active ou passive,
selon que l’observateur modifie, ou non, le système qu’il entend mesurer au moyen d’un rayonne-
ment. La télédétection active, regroupée en deux familles (radar et lidar), est assez peu utilisée
dans le domaine spatial lié à la chimie atmosphérique, alors que les techniques de télédétection
passive le sont depuis plus de 30 ans.
Fig. I.4.1 : Visées au nadir et au limbe associées à diverses méthodes de mesures : occultation, émission
au limbe, rétrodiffusion et diffusion au limbe. Extrait de Delmas et al. [22].
Comme l’illustre la Fig. I.4.1, il existe deux principales familles de visée : les visées au
nadir, qui concernent toute visée d’instrument atteignant la surface de la Terre comme celle
de l’instrument IASI, et les visées au limbe, pour lesquelles le cheminement du rayonnement
ne heurte pas la surface terrestre comme celle de l’instrument MLS qui mesure par émission au
limbe. Ainsi, les visées au nadir fournissent des renseignements sur la colonne atmosphérique,
sur les couches troposphériques pour de nombreux domaines de télédétection car cette couche
contient 90% de la matière, et les visées au limbe sur les couches plus élevées, de la troposphère
à la mésosphère. Certaines procédures de balayage permettent d’élargir le domaine détecté par
l’instrument.
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Les mesures spatiales s’effectuent sur une gamme de longueurs d’ondes étendue, du domaine
UV jusqu’au micro-ondes, en passant par le visible et l’IR. Malgré cela, tout le domaine spectral
n’est pas accessible du fait de la présence de fortes raies d’absorption de certains composés. Selon
le domaine spectral, on utilise en général deux types de mesure du rayonnement : par absorption
(avec une source ponctuelle extérieure à l’atmosphère terrestre) ou par émission (avec une source
généralement étendue).
Nous venons d’évoquer les principales caractéristiques des instruments. Une fois les mesures
réalisées, il faut traiter le signal reçu sous forme de radiances (passage des données de niveau
1 à des données de niveau 2), ce qui est réalisé par des méthodes dites d’inversion. Plusieurs
méthodes d’inversion existent pour estimer la valeur des paramètres géophysiques compris dans
les radiances : estimation optimale, réseau de neurones, etc...
La sensibilité verticale de l’instrument est généralement traduite à l’aide de fonctions de
balayage, aussi appelées fonctions de lissage ou encore Averaging Kernels, que l’on notera
AK dans la suite de cette thèse. Deux AK théoriques sont représentés sur la Fig. I.4.2. Celui
de gauche est un exemple d’AK parfait : chaque pic de l’AK donne l’altitude du maximum
de sensibilité et cet hypothétique AK fournit une information précise à sept niveaux verticaux
distincts. Celui de droite est un exemple typique d’AK mesurant dans l’IR avec peu de sensibilité
dans la couche limite atmosphérique. Les AK fournissent donc une information importante sur
la verticale mais leur utilisation peut être coûteuse (c.f. section 1 de la partie V à la page 145).
Fig. I.4.2 : Averaging Kernels théoriques : parfait à gauche et typique à droite. Sensibilité (Full Width
at Half Maximum (FWHM), inférieure à 1) en abscisse et pression en ordonnée (mbar).
Les dernières caractéristiques associées aux mesures, importantes à considérer de notre point
de vue, concernent certains paramètres associés. Citons notamment l’erreur de mesure qui est
un indicateur important de la qualité des observations. Les résolutions horizontales, verticales
et temporelles sont également des variables clés des mesures issues de satellites. Le nombre très
élevé d’observations réalisées par les instruments de dernière génération et la finesse des pixels
de ces instruments dotent ces observations d’une information très riche, que, précisément, nous
cherchons à exploiter dans cette thèse. Notons que l’augmentation du nombre de données d’un
instrument est répercuté sur le temps du traitement de ces données et donc sur le délai d’attente
avant de pouvoir accéder ces données.
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4.2 Caractéristiques des instruments MLS et IASI et de leurs
satellites
Nous détaillons dans cette section les caractéristiques des instruments MLS et IASI car nous
assimilons des mesures d’ozone qui en sont issues (c.f. parties III et IV). Cependant, de nombreux
instruments réalisent des mesures d’ozone, notamment parmi les autres instruments embarqués
sur les satellites Aura et Metop-A.
4.2.1 L’instrument MLS embarqué à bord du satellite Aura
Troisième satellite de la Nasa du système d’observation de la Terre après Aqua et Terra, Aura
a pour mission d’étudier la qualité de l’air, l’ozone stratosphérique et l’évolution du climat. En
orbite polaire et héliosynchrone à 705 km d’altitude depuis le 15 juillet 2004, quatre instruments
sont embarqués à bord de ce satellite. Le High Resolution Dynamic Limb Sounder (HIRDLS)
étudie la distribution globale des températures et des espèces chimiques dans la stratosphère
et la haute troposphère. Le Tropospheric Emission Spectrometer (TES) mesure dans l’IR les
différents types de pollution dans la troposphère jusqu’à une altitude d’environ 10 km. L’Ozone
Monitoring Instrument (OMI) vise la surveillance de la couche d’ozone dans la stratosphère. Et
enfin, le radiomètre au limbe en hyperfréquence Microwave Limb Sounder (MLS), utilisé
dans ce travail de thèse, mesure les radiances émises dans le domaine micro-ondes et fournit des
profils verticaux des constituants chimiques depuis la haute troposphère jusqu’à la mésosphère.
Fig. I.4.3 : Exemple d’Averaging Kernels pour la mesure de l’ozone obtenus des radiances de MLS à
l’équateur. Extrait de Livesey et al. [62].
L’heure d’acquisition des données provenant d’Aura/MLS est 13H30 LST2. MLS restitue
l’ozone entre 13 et 70 km. Dans cette thèse, nous utilisons la version v2.2 de ses produits d’ozone
car une validation détaillée de ce produit et des comparaisons avec d’autres jeux de donnée
existent dans Froidevaux et al. [35] et Livesey et al. [61]. Ils trouvent que, dans le milieu de
2Local Solar Time
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la stratosphère, les données d’ozone MLS possèdent de faibles biais, avec une erreur aléatoire
de l’ordre de 5%. L’erreur est similaire dans la haute troposphère et dans la basse stratosphère.
MLS mesure également les consituants dans l’UTLS où les inversions sont faites à 4 niveaux,
à savoir 215 hPa, 147 hPa, 100 hPa et 68 hPa. Néanmoins, l’erreur est plus grande dans cette
région avec des valeurs allant de 5% à 100% en-dessous de 100 hPa et de 2% à 30% à 100 hPa.
Un exemple d’AK de MLS est fourni par la Fig. I.4.3. On peut constater que ses pics sont
réguliérement espacés entre 0.1 hPa et 200 hPa.
Fig. I.4.4 : Exemple de couverture spatiale des profils MLS réalisés sur une journée (18 mai 2006).
Concernant la répartition horizontale des observations MLS, notons que deux observations
successives de MLS sont séparées par une distance de 1.5˚ . Un exemple de couverture spatiale
des profils MLS réalisés sur une journée est représenté sur la Fig. I.4.4. En règle générale,
MLS fournit plus de 2 500 profils verticaux par jour et réalise plus d’observations aux latitudes
supérieures à 60˚ qu’aux autres latitudes (c.f. Table I.4.1).
Tab. I.4.1 : Nombre moyen de colonnes totales IASI et de profils MLS produits par jour et par bande
de latitude. Exemple pour le mois de septembre 2008. Il s’agit du nombre après traitement des données
de niveau 1 et certaines observations ont été rejetées, ce qui explique la dissymétrie du nombre des
observations par rapport à la latitude.
Bandes de lat. IASI MLS
90˚ S : 60˚ S 40 000 530
60˚ S : 30˚ S 37 000 370
30˚ S : 30˚ N 91 000 660
30˚ N : 60˚ N 41 000 400
60˚ N : 90˚ N 36 000 560
global 245 000 2 530
4.2.2 L’instrument IASI embarqué à bord du satellite Metop-A
Lancé le 19 octobre 2006, le satellite Meteorological Operational A (Metop-A) est le premier
d’une série de 3 satellites météorologiques défilants. Le projet MetOp, associant l’Agence Spa-
tiale Européenne (ESA) et l’organisation EUMETSAT, a pour objectifs de fournir des données
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permettant d’effectuer des prévisions météorologiques à moyen terme et d’aider à la réalisation
d’études climatiques et environnementales à moyen terme. En orbite polaire et héliosynchrone à
800 km d’altitude, douze instruments de mesures météorologiques sont embarqués à bord de ce
satellite : le sondeur hyperfréquences pour la détermination de l’humidité (MHS), l’instrument
pour la surveillance de l’ozone à l’échelle du globe (GOME-2), le diffusiomètre de pointe (AS-
CAT), le récepteur GNSS de sondage atmosphérique (GRAS), le radiomètre de pointe à très
haute résolution (AVHRR 3), le sondeur hyperfréquence de technologie avancée (AMSU/A), le
sondeur haute résolution du rayonnement IR (HIRS), le spectromètre pour la mesure des flux de
particules ionisés dans l’espace (SEM 2), le système Argos, deux charges utiles de recherche et
de sauvetage pour le réseau international Cospas-Sarsat et l’Interféromètre Atmosphérique
de Sondage dans l’Infrarouge (IASI).
Fig. I.4.5 : Exemple de colonnes totales d’ozone (DU) mesurées par l’instrument IASI sur une durée de
12H (1er septembre 2008).
Fig. I.4.6 : Exemple d’Averaging Kernels pour la mesure de l’ozone obtenus des radiances de IASI : au-
dessus des surfaces continentales à gauche et au-dessus des océans à droite, sensibilité (FWHM) versus
altitude (km). Extrait de Scannel et al. [85].
IASI mesure le spectre des radiations IR émises par le système Terre-atmosphère sur une
largeur de bande d’environ 2 200 km, tous les 50 km au nadir (avec 4 empreintes de 12 km de
diamètre). L’heure d’acquisition des données provenant de Metop-A/IASI est 9H30 LST. Le
satellite Metop-A réalise une orbite terrestre complète en environ 100min et fournit ainsi une
cartographie complète de la Terre toutes les 12 h. Il en résulte un grand nombre d’observations
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et par exemple, durant le mois de septembre 2008, environ 245 000 colonnes totales d’ozone IASI
sont disponibles chaque jour. Un exemple de colonnes totales d’ozone mesurées par IASI sur une
journée est représenté sur la Fig. I.4.5. On peut constater sur cet exemple que la répartition
horizontale des observations IASI est bien plus dense que celle de MLS.
Dans cette thèse, nous n’utilisons pas les AK de IASI pour des raisons que nous exposerons
dans la suite. Après traitement des données, nous assimilons des colonnes totales dont les écarts-
types d’erreur sont majoritairement inférieurs à 10%. Nous fournissons tout de même un exemple
d’AK à six niveaux sur la Fig. I.4.6. On peut constater d’une part que la répartition verticale
de l’information varie énormément en fonction de la surface terrestre, qui constitue la source de
l’émission IR mesurée par IASI, et d’autre part que les pics des AK ne sont pas régulièrement
répartis et que leur sensibilité est inférieure par rapport à l’exemple de la Fig. I.4.3 d’AK obtenus
des mesures de MLS.
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Deuxième partie
Les outils numériques
41

Imite, assimile, et ensuite innove...
Phrase-vocation du trompettiste de jazz Clark Terry.
Sans l’apparition d’outils suffisamment solides, avec la maîtrise de métaux tels que le bronze,
la sculpture ne s’exercerait encore que sur le bois ou des matériaux malléables. Ses formes
ne seraient pas aussi diverses qu’aujourd’hui et bien des œuvres n’existeraient pas. Avec le
perfectionnement des outils s’affinent et se multiplient les possibilités. Il en va de même pour la
compréhension des phénomènes chimiques de l’atmosphère.
Notre compréhension de la chimie atmosphérique s’appuie maintenant largement sur les outils
numériques à disposition, notamment les modèles numériques ou les systèmes d’assimilation de
données. Ceux-ci sont en constant développement, comme par exemple les modèles Mocage du
CNRM/Météo-France, Chimere de l’IPSL-INERIS, Polair3D du CEREA et TM5 du KNMI, ou
les systèmes d’assimilation de données tels que Valentina du CERFACS, Bascoe du BIRA et
Polyphemus du CEREA.
Cette seconde partie du manuscrit est majoritairement théorique. Elle décrit l’ensemble des
outils numériques qui seront nécessaires à la compréhension des études menées dans mon travail
de thèse. Une littérature foisonnante, sous forme de livres, d’articles et de cours, présente ces
outils numériques. Nous essayons d’être suffisamment exhaustifs pour donner les pistes utiles au
lecteur qui souhaite approfondir certains aspects particuliers abordés, sans toutefois les dévelop-
per trop dans le détail. Cette partie s’ouvre par la description des méthodes d’assimilation de
données. Nous y introduisons le formalisme mathématique et les concepts nécessaires à l’élabo-
ration de ces méthodes, la façon dont les erreurs sont prises en compte ainsi que les principales
caractéristiques des méthodes variationnelles. Puis nous explicitons la modélisation de la chimie
atmosphérique au sein du modèle de chimie-transport Mocage utilisé dans cette thèse. Enfin,
les bases du système d’assimilation de données Valentina, sur lequel s’appuie mon travail, sont
décrites. Nous approfondirons certains des aspects clés de ce système dans les parties suivantes.
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1L’assimilation de données
L’assimilation de données est un outil d’analyse mathématique dont le but est de décrire
l’état d’un système (physique ou chimique par exemple) en utilisant l’ensemble des informa-
tions disponibles de façon la plus adéquate possible. L’état réel du système est bien évidemment
inconnu. Il est impossible de le décrire avec justesse et dans sa globalité pour la plupart des
systèmes, et ce d’autant plus si ils sont complexes. Pour estimer au mieux cet état réel, l’assimi-
lation de données combine les diverses sources d’informations sur ce système. Cette information
peut par exemple provenir d’un modèle numérique, qui traduit les équations de la physique sous
forme discrète, mais aussi d’observations du système distribuées en temps et en espace.
Historiquement, la paternité des premières techniques d’assimilation de données est contro-
versée (voir par exemple Massart [67] pour plus de détails). Néanmoins, elles peuvent être
datées de la fin du XVIIIe siècle, début XIXe siècle avec Mayer, Legendre, Laplace et Gauss. Des
géosciences, la météorologie s’empara la première de l’assimilation de données (Gandin [36]).
Son développement moderne voit le jour pour répondre à des besoins opérationnels, notamment
la nécessité de définir des conditions initiales précises pour obtenir une prévision météorologique
de qualité (Talagrand [88]).
L’assimilation de données est utilisée entre autres afin de :
1. définir aussi précisément que possible un état (atmosphérique ou autre) comme condition
initiale en vue d’une prévision ;
2. estimer de manière optimale l’état d’un système sur toute une période de temps pour des
études de variabilité par exemple ;
3. optimiser les paramétrisations et identifier les erreurs systématiques d’un modèle numé-
rique ;
4. extrapoler l’estimation aux variables non observées ;
5. optimiser la conception de réseaux d’observation.
L’assimilation de données constitue ainsi un outil fondamental pour (i) analyser les tendances à
plus long terme des processus physiques et chimiques de l’atmosphère et (ii) les comprendre et
les surveiller.
Le système atmosphérique terrestre est d’une telle complexité que sa traduction par des
équations mathématiques ne peut se faire qu’à l’aide de plusieurs hypothèses simplificatrices.
Les équations mathématiques servent de base aux modèles numériques. De plus, les estima-
tions des modèles numériques sont déduites à partir d’une condition initiale. En général, cette
condition initiale provient d’une précédente prévision. Elle constitue une connaissance a priori,
ou ébauche, emprunte d’une erreur que l’on nomme l’erreur d’ébauche. Par ailleurs, on dispose
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aussi d’informations sur le sytème atmosphérique terrestre provenant d’observations in-situ et
satellitaires. Ces observations ne sont que des approximations de la réalité, approximations qui
sont prises en compte par la notion d’erreur de mesure. Les observations sont généralement
hétérogènes en nature et en répartition et ne sont pas forcément liées directement aux variables
du modèle. La comparaison du modèle aux observations est réalisée par le biais de l’opérateur
d’observation. Lors de cette comparaison, on commet une erreur que l’on appelle l’erreur de
représentativité qui traduit par exemple l’impossibilité de représenter des structures plus petites
que les mailles du modèle numérique. Tout l’art de l’assimilateur réside dans la combinaison op-
timale - en considérant les incertitudes - des diverses sources d’information. Ce fonctionnement
est illustré par la Fig. II.1.1 pour l’optimisation de la condition initiale.
estimés
physiques
Champs
+ erreur
initiales
Conditions Modèle
mathématique
+ erreur
Opérateur
d’assimilation
MéthodeConditionsinitiales
optimisées
Observations
+ erreur
d’observation
+ erreur
Fig. II.1.1 : Principe de l’optimisation de la condition initiale d’un modèle mathématique par l’assimi-
lation de données.
L’assimilation de données a été introduite relativement récemment en chimie atmosphérique :
en 1995 par Fisher et Lary [30] pour la stratosphère et en 1997 par Elbern et al. [25] pour
la troposphère. En combinant les champs physiques estimés par un modèle de chimie-transport
(MCT) avec les observations, elle permet d’obtenir une image plus réaliste de l’évolution de la
composition de l’atmosphère (Lahoz et al. [54]). Les méthodes d’assimilation sont habituelle-
ment séparées en deux familles : l’une stochastique avec les filtres de Kalman (Kalman [50]) ;
et l’autre déterministe avec les méthodes variationnelles. Le travail réalisé dans cette thèse
n’étant pas basé sur les méthodes stochastiques, nous nous contentons de les introduire dans
l’annexe A. Avant de décrire les méthodes variationnelles qui sont utiles à la compréhension de
ce travail de thèse, les deux sections suivantes introduisent le formalisme mathématique ainsi
que certains concepts contenus dans ces méthodes.
1.1 Formalisme mathématique et concepts
Dans cette section, nous précisons certaines des notions que nous venons d’introduire brié-
vement. Puis nous décrivons l’assimilation de données comme un problème inverse que nous
résolvons dans la suite. La présentation ci-dessous de l’assimilation de données s’inspire de celle
faite par Bouttier [5], mais aussi de celle de Ricci [81].
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1.1.1 Définitions
Le vecteur d’état
Dans notre cas, l’état du modèle est défini par une série de nombres ordonnés en vecteur
d’état noté x. Le choix de la discrétisation détermine comment les composantes vectorielles sont
liées à l’état vrai du système. Ce choix est équivalent au choix d’une base en mathématique.
Plusieurs vecteurs d’état peuvent donc être définis. Il n’est pas possible de décrire la réalité
parfaitement car elle ne peut pas être représentée dans un vecteur. Classiquement, le vecteur xt
sera la meilleure représentation possible de la réalité que l’on nomme l’état vrai. Généralement,
le choix initial du vecteur d’état est xb, l’estimation a priori, ou ébauche, de l’état vrai avant
que le processus d’assimilation de données ne soit réalisé. Ce processus, ainsi que son résultat
noté xa, sont appelés analyse.
La variable de contrôle
L’analyse n’est pas toujours effectuée sur le vecteur d’état. En effet, il est souvent intéressant
de ne pas résoudre le problème en prenant en compte toutes les variables du vecteur d’état.
Ceci pour plusieurs raisons. Tout d’abord, les variables peuvent être de nature différente. Le
problème est alors dit multivarié. Et pour des raisons de simplicité, on peut le découpler en
plusieurs problèmes univariés. Ensuite, certaines variables sont difficiles à prendre en compte.
On dispose généralement de peu d’informations sur chacune d’entre elles, sur leurs erreurs en
particulier. Enfin, il est parfois nécessaire de réduire la taille du problème pour des questions de
coût numérique.
En effet, les besoins des modèles de prévision changent avec l’évolution des capacités infor-
matiques. Il est souvent souhaitable d’augmenter la résolution des modèles ou d’en améliorer
la sophistication. D’autre part, le nombre d’observations disponibles est toujours croissant, no-
tamment depuis l’arrivée des satellites, et la prise en compte d’un grand nombre d’observations
alourdit le processus d’assimilation de données. Il peut alors être primordial de réduire le coût
des méthodes d’assimilation de données.
La variable de contrôle est la variable sur laquelle on choisit de travailler afin d’améliorer
la représentation du vecteur d’état. Avec certaines méthodes (voir section 1.3.3), le problème de
l’assimilation peut par exemple être de trouver l’incrément δx vers l’état analysé tel que
xa = xb + δx (II.1.1)
soit le plus proche possible de xt. Une simple translation permet alors de transformer le pro-
blème : au lieu de s’intéresser à xa, on peut donc choisir (xa − xb) comme variable de contrôle
dans le sous-espace adéquat.
Les observations
Chaque analyse utilise des observations qui sont rassemblées dans un vecteur d’observa-
tion yo. Leur utilisation dans la méthode d’analyse dépend de la possibilité de les comparer
avec le vecteur d’état. Idéalement, il y aurait une observation pour chaque variable du vecteur
d’état en chaque point et en chaque instant du modèle. En pratique, le nombre d’observations est
généralement inférieur à celui des variables du vecteur d’état. De plus, les observations peuvent
être disposées irrégulièrement en espace et en temps et être d’une nature différente à celle des
variables du modèle.
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Ainsi il peut être nécessaire de transformer les variables du vecteur d’état pour les comparer
aux observations. On définit donc une fonction permettant de passer de l’espace du modèle à
celui des observations. Cette fonction, nommée opérateur d’observation H, permet d’obtenir
un équivalent du modèle H[x] dans l’espace des observations. Cet équivalent modèle est la valeur
que devrait avoir l’observation si la mesure de l’observation, l’état du modèle et l’opérateur d’ob-
servation étaient parfaits. Tous trois contiennent une part d’erreur et on écrit l’approximation :
yo ≈ H[x]. (II.1.2)
En pratique, l’opérateur d’observation H est construit sur la base d’opérateurs d’interpola-
tion en temps et en espace et d’opérateurs transformant les variables du modèle en paramètres
observés. Par exemple, en chimie atmosphérique, il peut transformer les concentrations d’une
espèce chimique sur différents niveaux de pression en une radiance mesurée par les satellites.
L’innovation et le résidu d’analyse
L’élément essentiel de l’assimilation de données est la comparaison entre les observations
et le vecteur d’état. En utilisant les éléments introduits dans le paragraphe précédent, il est
possible de définir un vecteur d’écart d = yo −H[x] entre les observations et leurs équivalents.
Ce vecteur est appelé vecteur d’innovation quand le vecteur d’état est l’ébauche et s’écrit :
d = yo −H[xb]. (II.1.3)
Il s’appelle vecteur du résidu d’analyse quand le vecteur d’état est l’analyse et s’écrit alors :
d = yo −H[xa]. (II.1.4)
Ces deux vecteurs sont particulièrement importants puisqu’ils permettent de mesurer l’écart
aux observations et l’impact de l’assimilation de données sur cet écart. Leur étude est donc très
instructive (Talagrand [89]).
Le modèle de propagation
À l’instant ti, on note x(ti) le vecteur d’état du modèle et yoi le vecteur des observations.
L’évolution temporelle de x est régie par un modèle de propagation M. Ce modèle de
propagation est une représentation mathématique des lois de la physique discrétisées en espace
et en temps. Il permet d’intégrer x de l’instant ti−1 à l’instant ti :
x(ti) =M(ti−1, ti)[x(ti−1)]. (II.1.5)
La fonctionnelle M, a priori non-linéaire, dépend généralement de l’état du modèle à l’instant
ti ainsi que des forçages et des conditions aux limites.
Par récurrence sur l’Eq. II.1.5, on peut écrire le vecteur d’état à l’instant ti en fonction de
la condition initiale :
x(ti) =M(t0, ti)[x(t0)]. (II.1.6)
En conséquence, nous pouvons définir x(t0) comme variable de contrôle. Dans la suite de ce
travail de thèse, nous chercherons la meilleure estimation de la conditon initiale.
Nous pouvons réécrire l’Eq. II.1.2 pour le vecteur d’observation yoi au temps ti en y intégrant
l’Eq. II.1.6 :
yoi ≈ Hi[M(t0, ti)[x(t0)]], (II.1.7)
où Hi est l’opérateur d’observation au temps ti.
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1.1.2 L’assimilation de données comme un problème inverse
Mathématiquement, l’assimilation de données peut être appréhendée comme un problème
inverse, dont la formulation s’explicite ainsi :
F(X) = Y , (II.1.8)
où le vecteur des inconnues X est estimé en inversant la fonctionnelle F par rapport à un
vecteur connu Y . Dans notre cas, les variables d’entrée (contenues dans X) représentent sché-
matiquement la composition chimique atmosphérique dont on souhaite améliorer l’estimation.
Le vecteur Y inclut les observations. La fonctionnelle F , a priori non-linéaire, décrit les relations
entre les éléments inconnus et connus. Elle peut par exemple représenter les équations du modèle
numérique qui dictent l’évolution temporelle de notre composition atmosphérique ou encore les
relations entre les variables du modèle et les variables observées.
Sous la forme d’un problème inverse, toute la complexité de l’assimilation de données réside
dans la formulation de F et la recherche deX. Cependant, de nombreuses hypothèses et approxi-
mations, faites plus ou moins implicitement, sont nécessaires afin de contourner les difficultés
théoriques et pratiques.
L’Eq. II.1.7 considérée pour l’ensemble des instants ti peut être vue comme un système qui
s’exprime sous la forme de l’Eq. II.1.8 comme suit :
F(x(t0)) ≈ Y , (II.1.9)
où Y contient le vecteur des observations yo = (. . . ,yoi , . . .). En ce sens, le problème d’assimi-
lation de données est mathématiquement équivalent à un problème inverse classique (Wunsch
[106]).
L’Eq. II.1.9 liée aux observations constitue en général un système sous-déterminé. Pour
l’unicité de la solution, il est recommandé de résoudre un problème surdéterminé, ce qui est
obtenu par la prise en compte de l’état de l’ébauche et de son erreur sur la variable de contrôle :
xb ≈ x(t0). (II.1.10)
En combinant les Eqs. II.1.7 et II.1.10, le problème d’assimilation peut être formulé comme
le système : 
...
Hi[M(t0, ti)[x(t0)]]
...
x(t0)

≈

...
yoi
...
xb

. (II.1.11)
Le vecteur Y de l’Eq. II.1.9 contient dorénavant le vecteur des observations yo ainsi que
l’ébauche de la condition initiale xb. En résolvant simultanément les équations provenant des
observations et celles provenant du modèle, l’algorithme d’assimilation cherche une solution x
cohérente avec les observations et les équations du modèle.
D’un point de vue pratique, le dimensionnement du problème d’assimilation est l’une de
ses principales caractéristiques. Les modèles de chimie atmosphérique contiennent généralement
plusieurs millions de variables indépendantes à un instant donné. Il faut y ajouter le nombre
d’informations provenant des observations qui, dans le cas de satellites de dernière génération,
s’éleve à plusieurs centaines de milliers sur une journée (voir beaucoup plus en considérant la
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répartition verticale de l’information associée à ces données). La dimension du problème est déjà
conséquente mais tout à fait accessible aux capacités de calcul informatique actuelles.
Les difficultés liées au dimensionnement du système résident dans un aspect pas encore expli-
cité jusqu’à présent : l’incertitude des informations. Rappelons que l’ébauche et les observations
sont entachées d’erreurs comme le traduit l’approximation dans le système d’Eqs. II.1.11. Or,
si n représente la dimension de notre sytème initial, la prise en compte de ces erreurs revient à
considérer un nouveau système de dimension n2. Nous expliquons à présent comment ces erreurs
sont exprimées.
1.2 La prise en compte des erreurs
1.2.1 De l’importance des erreurs
Nous nous plaçons dans un cas où les observations appartiennent au même espace que le
modèle (elles sont donc comparables sans transformation). Il est alors possible de définir une
méthode d’analyse telle que l’état analysé soit égal aux observations dans leur voisinage et égal
à un état arbitraire partout ailleurs, par exemple une climatologie ou une précédente prévision.
Cette méthode s’apparente au schéma d’analyse dit de Cressman, qui est souvent utilisé pour
des systèmes d’assimilation simples.
Supposons que l’on ait un modèle mono-dimensionnel. La variable observée est une variable
du vecteur d’état x, supposée univariée et représentée par les valeurs aux points de grille. L’indice
k désigne un des N points d’observation et l’indice j un point de grille. On note yok l’observation
au point k et xbj l’ébauche au point j. L’analyse de Cressman permet d’obtenir un état analysé
du modèle xa défini en pondérant l’innovation en chaque point de grille j telle que
xaj = x
b
j +
∑N
i=1 wj,k(y
o
i − xbj)∑N
i=1 wj,k
, (II.1.12)
wj,k = max
(
0,
R2 − d2j,k
R2 + d2j,k
)
, (II.1.13)
où dj,k est la distance entre les points j et k et wj,k est une fonction de poids dont le maximum
est égal à l’unité quand le point de grille j est situé sur l’observation k et qui décroît en fonction
de la distance entre j et k pour devenir nulle quand dj,k > R. Le paramètre R est donc défini
comme un rayon d’influence au-delà duquel les observations n’ont plus d’influence. Un exemple
d’une telle analyse de Cressman est représenté par la Fig. II.1.2.
D’autres variantes de la méthode de Cressman existent. La fonction de poids peut être, par
exemple, redéfinie telle que wj,k = exp(
−d2
j,k
2R2 ). Malgré tout l’intérêt que la méthode de Cressman
et ses dérivées peuvent avoir, elles restent limitées. En effet, la forme de la fonction w impose la
structure spatiale de la relaxe lors du passage d’une observation à une autre. Il est nécessaire que
ces observations appartiennent au même espace que le modèle. Il n’est aucunement garanti que
l’analyse respectera les propriétés physiques du système telles que les relations entre les variables
du modèle. D’autre part, toutes les données sont de précieuses sources d’information, sans être
complétement justes. Nous devons donc faire un compromis entre le modèle et les observations
en considérant leurs erreurs respectives.
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Fig. II.1.2 : Exemple d’une analyse de Cressman mono-dimensionnelle. L’état de l’ébauche est représenté
par la courbe noire pointillée, les observations par les points noirs et l’état analysé par la courbe grise.
Extrait de Daget [20].
1.2.2 Une approche statistique
Du fait de sa simplicité, l’analyse de Cressman reste très utile comme point de départ. Cepen-
dant son illustration sur un exemple simple nous a permis de mettre en évidence l’importance de
la confiance accordée à chaque information relative au système observé. Il est difficile de savoir
en quelles sources d’information avoir confiance. L’idée de l’assimilation de données est donc de
construire un système qui tente de minimiser en moyenne les variations de l’écart entre l’état
analysé et l’état vrai.
Pour construire ce type d’algorithme, il faut représenter mathématiquement l’incertitude
sur les différentes sources d’informations. Cette incertitude peut être définie en mesurant (ou
en supposant) les statistiques d’erreur3 d’observation et d’ébauche avec des probabilités. L’algo-
rithme d’analyse peut alors être écrit pour que, formellement, l’erreur d’analyse soit, en moyenne,
minimale dans une norme définie par l’utilisateur. L’analyse devient ainsi un problème d’opti-
misation.
Variables d’erreur
Les erreurs liées à l’ébauche et aux observations sont les écarts entre ces données et la
représentation de l’état vrai du système. On définit ainsi l’erreur d’ébauche :
b = xb − xt(t0), (II.1.14)
pour laquelle l’erreur de discrétisation n’est pas comprise.
On définit également l’erreur d’observation au temps ti :
oi = y
o
i −Hi[xt(ti)], (II.1.15)
3D’après Cohn [15], l’erreur peut être vue sous un 3e angle : l’erreur liée aux équations du modèle. Ce dernier
aspect des incertitudes considérées dans l’assimilation de données n’est pas utilisé dans ce travail de thèse et n’est
donc pas détaillé. Le lecteur intéressé pourra se référer à Vidard [101; 100] pour plus de renseignements sur la
prise en compte de cette erreur et à Trémolet [97] pour des développements plus récents.
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qui contient l’erreur due au processus d’observation (ou erreur instrumentale), l’erreur dans la
conception de H et l’erreur de représentativité (ou l’erreur de discrétisation empêchant xt d’être
l’image parfaite de l’état vrai).
Considérons xb et yo comme des variables aléatoires. La meilleure information sur ces écarts
(ou erreurs) est donnée par la fonction de densité de probabilité calculée pour un très large
nombre de réalisations de xb et yo. Cette fonction de probabilité dépend uniquement des pro-
cessus responsables des erreurs. Pour une réalisation donnée, on ne connaît pas l’erreur commise
mais on peut estimer les statistiques liées à cette erreur.
La moyenne de ces erreurs est qualifiée de biais et représente une erreur systématique qui
peut par exemple être due à une dérive du modèle ou à une défaillance instrumentale dans les
observations. Ce biais est de même nature statistique que l’ébauche ou le vecteur d’observations.
Ainsi les transformations linéaires appliquées sur l’ébauche ou sur le vecteur des observations
(telles que les transformations spectrales) peuvent être appliquées aux vecteurs biais.
En pratique, on travaille fréquemment en considérant des biais nuls. En effet, si les erreurs
d’observation ne sont pas nulles en moyenne, alors cette moyenne est soustraite aux mesures
de sorte que l’espérance mathématique de  soit égale à zéro. On dit que l’on débiaise les
observations. De même l’ébauche peut toujours être modifiée pour que les erreurs soient nulles
en moyenne. Cela se traduit par les équations suivantes :
E[b] = 0, (II.1.16)
E[oi ] = 0,∀i ∈ [0, N ], (II.1.17)
où la notation E[.] représente l’opérateur d’espérance mathématique et N + 1 représente le
nombre d’instants où des vecteurs d’observations sont assimilés.
Covariances d’erreur
La majorité des techniques d’assimilation de données utilisent l’hypothèse que les biais sont
nuls. Elles s’attachent en revanche à travailler sur les statistiques des écarts à l’état vrai. L’in-
formation pertinente pour ces techniques est contenue dans les variances et les covariances
des erreurs d’ébauche et d’observation. On définit ainsi la matrice de covariance d’erreur
d’ébauche B :
B = E[bb
T
], (II.1.18)
et également la matrice de covariance d’erreur d’observation Ri au temps ti :
Ri = E[oi 
o
i
T ] (II.1.19)
Sous l’hypothèse que les erreurs d’observation sont décorrélées en temps, i.e. E[oi 
b
j
T
] =
0, ∀i 6= j, nous avons donc que : R = diag(. . . ,Ri, . . .).
Les éléments diagonaux des matrices B etR correspondent aux variances de l’erreur pour chaque
élément de la variable. Les termes hors de la diagonale correspondent aux covariances croisées
entre chaque paire d’éléments de la variable. Ainsi, pour un vecteur d’ébauche de dimension n,
en notant (e1, e2, . . . , en) l’erreur d’ébauche, on peut écrire :
B =

var(e1) . . . cov(e1, en)
. . .
... var(ej)
...
. . .
cov(en, e1) . . . var(en)

(II.1.20)
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où les indices 1, 2.., j, ... , n font référence aux dimensions de l’ébauche. Comme annoncé à la
fin de la section 1.1, on obtient une matrice B de dimension n × n. Nous verrons dans la suite
(section 3.2) comment éviter la construction explicite d’une matrice avec une telle dimension
par la modélisation.
1.3 La résolution du problème inverse
1.3.1 Récapitulatif
La Fig. II.1.3 réillustre le principe d’optimisation de la condition initiale de la Fig. II.1.1 en
utilisant le formalisme mathématique introduit jusqu’à présent. Les incertitudes sur les données
sont directement intégrées dans le processus d’assimilation et donc au problème inverse défini
par le système d’Eqs. II.1.11.
M
B
d’assimilation
Méthode
H
d(t )i
y i
o
x(t )i
R i
a
x
xb
Fig. II.1.3 : Principe de l’optimisation de la condition initiale d’un modèle mathématique par l’assimi-
lation de données, avec formalisme mathématique et introduction des incertitudes. L’indice i indique que
le vecteur, ou la matrice, est disponible au temps ti, ∀i ∈ [0, N ].
1.3.2 Vers les méthodes variationnelles
Si la fonctionnelle F de l’Eq. II.1.8 est linéaire, alors on note F l’opérateur linéarisé de
F et l’Eq. II.1.8 se réécrit : F [X ] = Y . Si de plus F est inversible alors le problème admet
une solution qui s’écrit : X = F−1[Y ]. Cependant, les problèmes résolus par les méthodes
inverses n’ont pas nécessairement de solution exacte au sens mathématique strict. Si F est non-
linéaire, on utilise alors des méthodes d’optimisation pour approcher la solution du problème
inverse. Dans cette thèse, nous nous contentons d’introduire le type de méthodes que nous avons
utilisé : les méthodes variationnelles. D’autres types de méthodes existent tels que la méthode
des moindres carrés, de l’estimateur du maximum de vraisemblance ou encore du minimum de
la variance de l’estimateur d’erreur. Toute personne souhaitant approfondir ces autres méthodes
est encouragée à consulter Massart [67] qui les introduit de manière didactique.
Nous supposons que les erreurs d’ébauche et d’observation sont indépendantes (E[oi 
bT ] =
0,∀i ∈ [0, N ], où N + 1 représente le nombre d’instants où des vecteurs d’observations sont
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assimilés) et que les erreurs d’observation sont décorrélées en temps. Ce sont deux hypothèses
fortes que l’on gardera tout au long des études de cette thèse. Soit x une variable aléatoire.
Nous définissons une fonction coût J qui exprime, à chaque instant ti, l’écart, pondéré par R
−1
i ,
entre les observations yoi et la représentation du modèle x(ti) dans l’espace des observations (par
l’opérateur H) d’une part, et l’écart, pondéré par B−1, entre l’état du modèle à l’instant t0 et
l’ébauche xb d’autre part :
J(x) =
1
2
(x(t0)− xb)TB−1(x(t0)− xb) + 12
N∑
i=0
(Hi[x(ti)]− yoi )TR−1i (Hi[x(ti)]− yoi ). (II.1.21)
Les matrices R−1i et B
−1 peuvent être interprétées comme la confiance sur les observations et
la confiance sur l’ébauche.
Dans les méthodes variationnelles, l’analyse est la solution xa quiminimise la fonction coût
J. Dans ce but, on peut calculer explicitement le minimum de J, qui peut par exemple être
obtenu en annulant son gradient par rapport à x :
∂J
∂x
= 0. (II.1.22)
On peut également calculer une solution approchée en minimisant J. Usuellement, des algo-
rithmes déterministes sont utilisés pour minimiser J. Ces algorithmes peuvent nécessiter le calcul
du gradient de J à chaque itération de la minimisation.
Nous avons à présent tout le formalisme nécessaire pour présenter différentes variantes de
l’assimilation variationnelle.
1.3.3 Quelques méthodes variationnelles classiques
Branche de l’analyse fonctionnelle s’intéressant à la recherche d’extrema de fonctions, les
premiers calculs variationnels ont été réalisés il y a environ 2000 ans par un sculpteur grec du
nom de Zenodore. Puis le calcul des variations réapparut au XVIIe siècle avec les frères Jakob
et Johann Bernoulli donnant naissance à la théorie du calcul des variations, approfondie plus
tard par Euler et Lagrange.
L’approche variationnelle moderne fut introduite par Sasaki [83; 84] dans ses travaux de
1958 et 1970. Elle est ensuite développée par les travaux de Lewis et Derber [59] en 1985 qui
proposent une alternative aux méthodes traditionnelles de minimisation. En 1986 Le Dimet
et Talagrand [24] proposent deux nouveaux algorithmes pour les problèmes de minimisation
non-linéaires. Puis en 1987 Courtier et Talagrand [17] montrent que l’équation du modèle
linéaire-tangent suffit à décrire l’évolution sur 24 heures des erreurs de prévision dans le cas
de l’assimilation d’observations météorologiques. Citons enfin Thacker et Long [94] qui, en
1988, décrivent de manière complète les méthodes adjointes.
La méthode 4D-Var
La Fig. II.1.4 illustre le fonctionnement général de la méthode 4D-Var. Avec cette mé-
thode, on effectue une analyse sur une fenêtre temporelle en tenant compte de l’ensemble des
N + 1 instants où l’on dispose de vecteurs d’observations dans cette fenêtre (voir par exemple
Lorenc [64] ou Thépaut et Courtier [95]). L’état de l’ébauche xb, défini à l’instant initial
t0, est intégré par le modèle numérique jusqu’à l’instant tN afin de décrire la trajectoire de
l’ébauche {xb(ti),∀i ∈ [0, N ]}. À chaque instant ti, on calcule l’innovation : di = yoi −H[xb(ti)].
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Fig. II.1.4 : Cycle d’assimilation 4D-Var dans un système de prévision numérique. Dans la fenêtre
d’assimilation [t0, tn] une analyse 4D-Var est effectuée pour assimiler les observations en utilisant comme
ébauche xb une prévision à courte échéance issue de l’analyse la plus récente. Cela réactualise la trajectoire
du modèle initialement issue de l’ébauche. Extrait de Bouttier et Courtier [5].
L’analyse fournit un état xa(t0) au début de la fenêtre d’assimilation qui, propagé par le modèle
numérique, donne la trajectoire analysée optimale pour l’ensemble des yoi et x
b(ti), compte tenu
de leurs erreurs respectives. L’état analysé à la fin de la fenêtre d’assimilation décrit l’état de
l’ébauche pour la prochaine étape d’analyse (sur la fenêtre temporelle suivante). Ainsi la tra-
jectoire analysée est continue entre chaque temps d’observation mais discontinue entre chaque
fenêtre d’assimilation.
En notant M(t0, ti) =M07→i et x0 = x(t0), l’Eq. II.1.6 s’écrit :
∀i ∈ [0, N ],x(ti) =M07→i[x0]. (II.1.23)
Ainsi on cherche à minimiser J(x0) :
J(x0) = Jb(x0) + Jo(x0), (II.1.24)
avec
Jb(x0) =
1
2
(x0 − xb)TB−1(x0 − xb), (II.1.25)
et
Jo(x0) =
1
2
N∑
i=0
(Hi[M07→i[x0]]− yoi )TR−1i (Hi[M07→i[x0]]− yoi ). (II.1.26)
Comme nous l’avons évoqué précédemment, l’état optimal xa peut être obtenu par minimi-
sation de la fonction coût J, un processus qui peut nécessiter le calcul de son gradient. La seule
possibilité de déterminer numériquement le gradient de J avec un coût acceptable est l’utilisation
des équations adjointes du modèle (Talagrand et Courtier [92]). Le gradient s’écrit :
∇J(x) = B−1(x− xb) +
N∑
i=0
M∗07→iH
∗
iR
−1
i (Hi[M07→i[x]]− yoi ), (II.1.27)
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où M∗07→i et H
∗
i sont les opérateurs adjoints des opérateurs linéarisés M07→i et Hi.
M07→i est l’opérateur linéarisé deM07→i :
M07→i =
∂M07→i
∂x
. (II.1.28)
Hi est l’opérateur linéarisé de Hi :
Hi =
∂Hi
∂x
. (II.1.29)
Les opérateurs adjoints doivent vérifier la relation suivante :
(di,Ox) = (O∗di,x), (II.1.30)
où O représente M07→i ou Hi, et la notation (., .) représente le produit scalaire. Leur développe-
ment n’est pas immédiat mais, en assimilation variationnelle, le calcul des opérateurs adjoints
constitue la seule façon pratique d’implémenter les méthodes. Leur utilisation a été développée
par Lions [60] dans les applications de la théorie du contrôle optimal et étendue progressivement
dans d’autres domaines.
Avec la méthode 4D-Var, nous utilisons la variable d’état x comme variable de contrôle.
Or, comme nous l’avons évoqué précédemment (c.f. section 1.1), il est possible de changer de
variable de contrôle afin de réduire le coût numérique du processus d’assimilation.
La méthode 4D-Var incrémentale
Dans les années 1990, l’un des principaux objectifs de l’implémentation opérationnelle était
de réduire le coût de la méthode 4D-Var à un niveau acceptable en temps de calcul. Par exemple
Courtier et al. [18] rapporte qu’en 1994 au CEPMMT, l’assimilation sur une fenêtre de 24
heures nécessite autant de temps de calcul que l’intégration du modèle direct sur une période
de 100 jours. En utilisant une variante de la méthode 4D-Var appelée la méthode 4D-Var
incrémentale, les travaux de Courtier et al. [18] et Rabier et al. [78] ont rendu le 4D-Var
opérationnel pour la prévision météorologique au CEPMMT.
Chaque itération de la minimisation de la fonction coût nécessite l’intégration du modèle
direct. Le modèle direct étant non-linéaire, cette opération est coûteuse. En effet les non-linéarités
des modèles atmosphériques peuvent conduire à des fonctions coûts complexes et donc à des
minimisations très longues. Pour réduire ce coût, on cherche à utiliser un modèle linéarisé autour
d’un état à définir.
L’approche 4D-Var incrémentale consiste à considérer comme variable de contrôle l’écart (au
temps initial dans notre cas) entre l’état du système et l’ébauche :
δx(t0) = x(t0)− xb. (II.1.31)
En supposant que l’ébauche est une "bonne" approximation a priori de l’état optimal, alors
l’incrément δx(t0) est petit. On linéarise alors au 1er ordre l’opérateur non-linéaireM au voisi-
nage de l’ébauche de sorte que pour tout état x(ti), à chaque instant ti de la fenêtre temporelle
d’assimilation, on a :
x(ti) = xb(ti) +M07→iδx(t0). (II.1.32)
L’opérateur d’observation H est aussi linéarisé au 1er ordre et en l’appliquant à l’Eq. II.1.32, on
a :
Hi[x(ti)] = Hi[xb(ti)] +HiM07→iδx(t0). (II.1.33)
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Ainsi, en posant δx0 = δx(t0), on cherche à minimiser la fonction J(δx0) :
J(δx0) =
1
2
δx0
TB−1δx0 +
1
2
N∑
i=0
(HiM07→iδx0 − di)TR−1i (HiM07→iδx0 − di), (II.1.34)
avec di = yoi − Hxb(ti). L’approche 4D-Var incrémentale offre donc l’avantage de rendre la
fonction coût quadratique, ce qui garantit l’identification d’un minimum unique. Quand il est
nécessaire de calculer le gradient de J, son expression est :
∇δx0J(δx0) = B−1δx0 +
N∑
i=0
M∗07→iH
∗
iR
−1
i (HiM07→iδx0 − di). (II.1.35)
Le déroulement de la méthode 4D-Var incrémentale peut être décrit comme suit : à chaque
itération de la minimisation, le terme de la fonction coût lié aux observations est calculé en
propageant l’incrément dans le temps avec le modèle linéaire-tangent ; le calcul du gradient de
la partie relative aux observations nécessite l’intégration de l’adjoint du modèle linéaire-tangent
sur toute la fenêtre d’assimilation ; à la fin de la minimisation, l’incrément d’analyse obtenu
est ajouté à l’ébauche ; l’état analysé à l’instant initial de la fenêtre d’assimilation est ensuite
propagé par le modèle non-linéaire jusqu’à la fin de la fenêtre d’assimilation. On obtient ainsi la
trajectoire xa(t).
En pratique, il est possible de prendre en compte les faibles non-linéarités des opérateursM
et H en mettant à jour la trajectoire de référérence au cours de la minimisation : on met à jour
x(t0) avec δx0 issu de la minimisation puis on propage cet état par M et l’on procède à une
nouvelle minimisation. Ce procédé connu sous le nom de boucle externe est détaillé dans le
chapitre 2 de la partie III. Un de ses intérêts majeurs provient du choix des modèles linéaires
M et H dans les premières boucles externes qui sont généralement des versions simplifiées de la
linéarisation des opérateursM et H : avec une physique simplifiée, des phénomènes négligés ou
encore des maillages plus grossiers. De plus, cette simplification peut considérablement faciliter
l’écriture de l’adjoint du modèle.
La méthode 3D-Var avec FGAT
Avec la méthode 4D-Var incrémentale on peut utiliser des modèles linéaires simplifiés. Ceux-
ci sont couramment obtenus en omettant certains processus physiques ou en utilisant une plus
faible résolution spatiale (Courtier et al. [18]). Le modèle linéaire le plus simple est la matrice
identité. Le choix de la matrice identité à la place d’un modèle linéarisé de prévision pour
propager l’incrément constitue la base de la méthode 3D-Var avec First Guess at Appropriate
Time, que l’on appelle aussi méthode 3D-FGAT. Cette simplification est particulièrement
intéressante car les intégrations des modèles adjoint et linéaire-tangent sont majoritairement
responsables du coût de calcul total de la méthode 4D-Var incrémentale (Gauthier et al. [38]).
Avec l’hypothèse queM = I, les Eqs. II.1.34 et II.1.35 de la fonction coût et de son gradient
pour la méthode 4D-Var incrémentale se réécrivent :
J(δx) =
1
2
δxTB−1δx +
1
2
N∑
i=0
(Hiδx − di)TR−1i (Hiδx − di) (II.1.36)
∇δxJ(δx) = B−1δx +
N∑
i=0
H∗iR
−1
i (Hiδx − di) (II.1.37)
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Par conséquent, il n’y a pas besoin de développer l’adjoint du modèle linéaire-tangent, ce qui
est un avantage non-négligeable car pour beaucoup d’applications, il n’est pas immédiatement
ou facilement disponible. Notons que l’innovation est toujours calculée avec le modèle direct
non-linéaire.
Bien que les ordinateurs soient de plus en plus performants, avoir une méthode d’assimila-
tion moins coûteuse que le 4D-Var est toujours pertinent. Par exemple, la méthode 3D-FGAT
peut être utile pour fournir des réanalyses de la composition chimique atmosphérique sur de
longues périodes. Ce genre d’étude permet d’estimer les tendances et de détecter la signature
du changement climatique sur la composition de l’atmosphère.
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Quel que soit le degré de complexité de la méthode d’assimilation de données utilisée, elle ne
produira pas de bonnes analyses si elle ne s’appuie pas sur un modèle de qualité. Pour les études
de chimie atmosphérique, les principaux processus impliqués qu’un modèle doit représenter, au
moins de façon minimale, sont illustrés par la Fig. II.2.1. Les modèles atmosphériques peuvent
être à aire limitée ou globaux, méso-échelle ou d’échelle synoptique, couplés à des modèles de
circulation océanique, à des modèles 2D des propriétés de la surface terrestre ou océanique, etc...
Comme nous sommes intéressés en particulier par l’ozone en tant qu’espèce filtrant le rayon-
nement UV, nous choisissons de travailler avec un modèle global qui représente notamment
la stratosphère (car c’est dans cette couche de l’atmosphère que se situe la majeure partie de
l’ozone, c.f. partie I). Un aspect déterminant dans le choix du modèle utilisé est la comparaison
du temps de vie chimique des espèces atmosphériques auxquelles on s’intéresse par rapport au
temps de vie dynamique des espèces dans la zone d’intérêt. Dans le cas de l’étude de l’ozone
(O3) dans la stratosphère, où se produisent des phénomènes dynamiques d’échelle synoptique,
un modèle de chimie-transport convient.
2.1 Les modèles de chimie-transport
Lesmodèles de chimie-transport (MCT) simulent la formation, le transport et les sources
et les puits des principaux composés chimiques de l’atmosphère. L’état de l’art considère 50 à 100
espèces chimiques. De l’ordre de 150 à 200 réactions chimiques en phase gazeuse et hétérogène
sont généralement prises en compte entre celles-ci. Le MCT peut être couplé directement avec
un modèle de circulation générale (MCG) et ainsi fonctionner en mode on-line. Dans ce cas,
le MCG fournit au MCT, à chaque pas de temps du couplage, les paramètres météorologiques
nécessaires au calcul du transport des traceurs et, en retour, le MCT peut fournir au MCG
les distributions des espèces actives sur le bilan radiatif (H2O, O3, CO2...) pour l’évaluation
des nouveaux paramètres météorologiques. Dans le mode forcé (ou off-line), les paramètres
météorologiques sont fournis à partir de champs précalculés par un MCG ou d’analyses. Les
données chimiques au sein du MCG proviennent alors des valeurs climatologiques pour les espèces
actives ou de schémas linéaires.
L’évolution de la distribution des espèces chimiques est simulée dans les modèles numériques
par intégration de l’équation de continuité :
∂r
∂t
= (Pφ − Lφ) + (Pχ − Lχr)− ~∇.(r~V ), (II.2.1)
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Fig. II.2.1 : Principaux processus impliqués dans l’évolution spatiale et temporelle des distributions
d’espèces chimiques dans l’atmosphère. L’ensemble de ces processus doit être représenté, au moins de
façon minimale, dans un modèle de physique-chimie de l’atmosphère. Les flèches à double-sens indiquent
que la quantification des transformations et des puits nécessite la prise en compte des concentrations des
espèces. Extrait de Delmas et al. [22].
où r est le rapport de mélange de l’espèce considérée.
L’Eq. II.2.1 traduit le fait qu’une variation du rapport de mélange d’un constituant chimique
résulte de la production/perte par la physique et la chimie et des phénomènes de transport.
Les sources et les puits physiques sont représentés respectivement par Pφ et Lφ. Le terme de
perte photochimique est conventionnellement écrit sous la forme du produit d’une fréquence de
perte Lχ en s−1 et du rapport de mélange r. Le terme de production chimique en s−1 est Pχ,
généralement indépendant de r. Le transport est quand à lui principalement advectif et dépend
de la vitesse du vent ~V . Si les processus physiques et chimiques sont faibles, le rapport de mélange
du traceur se conserve au sein d’une particule d’air le long d’une trajectoire. Il peut alors servir
à caractériser les mouvements atmosphériques, tout comme la température potentielle ou le
tourbillon potentiel.
2.2 Les caractéristiques principales de MOCAGE
Dans cette thèse, nous avons utilisé le MOdèle de Chimie Atmosphérique à Grande
Échelle (MOCAGE, Josse et al. [49] et Teyssedre et al. [93]) développé par le Centre Na-
tional de Recherches Météorologiques (CNRM) de Météo-France. Le développement de ce MCT
tridimensionnel en points de grille a été initié en 1999. C’est un modèle multi-échelles (plusieurs
domaines horizontaux imbriqués), stratosphérique et troposphérique. Il fait suite au modèle RE-
PROBUS développé en collaboration avec le National Center for Atmospheric Research (NCAR)
et utilisé au CNRM depuis 1991 pour étudier la chimie de la stratosphère et son interaction avec
le climat (Lefèvre et al. [58]). MOCAGE couvre une large gamme d’objectifs scientifiques,
depuis l’étude des interactions entre la chimie et le climat, jusqu’à la modélisation de la chimie
troposphérique à l’échelle régionale. Il est largement impliqué dans des initiatives nationales
comme Prév’Air (Honoré et al. [43]) et internationales comme les projets Global Monitoring
for Environment and Security (GEMS, Hollingsworth et al. [41]) et Monitoring Atmospheric
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Composition and Climate (MACC, El Amraoui et al. [3]) visant à mettre en place une capacité
opérationnelle de prévision et d’analyse/ré-analyse de la composition chimique de l’atmosphère.
La coordonnée verticale de MOCAGE est la coordonnée hybride sigma-pression, de telle
sorte que la couche la plus proche de la surface épouse le relief et que les couches de la haute
atmosphère soient parallèles. Nous utilisons la version de MOCAGE avec 60 niveaux verticaux
allant de la surface à 0.1hPa comme représenté sur la Fig. II.2.2. Le maillage vertical est fin
Fig. II.2.2 : La répartition de la grille verticale de MOCAGE dans sa version à 60 niveaux.
à la surface terrestre (avec 7 niveaux dans la couche limite atmosphérique) et de plus en plus
grossier jusqu’à la basse mésosphère. Pour un domaine global, MOCAGE est usuellement utilisé
avec une grille horizontale régulière de 2˚ par 2˚ ou encore avec une grille horizontale Gaussienne
T42 (environ 2.8˚ par 2.8˚ à l’équateur).
La partie dynamique de la modélisation peut être séparée dans MOCAGE en deux parties :
le transport résolu et le transport sous-maille. Pour son schéma de transport résolu, MOCAGE
est basé sur la représentation semi-Lagrangienne de Rasch et Williamson [79]. Quant au
transport sous maille, la convection et la diffusion turbulente peuvent être prises en compte. Ces
phénomènes sont en effet capables de transporter des constituants chimiques depuis la surface
jusque dans la basse stratosphère en très peu de temps. Dans nos études, nous négligeons la
convection ; mais notons que dans MOCAGE, celle-ci peut être activée à l’aide du schéma de
Tiedtke [96] ou bien du schéma de Bechtold et al. [4]. La diffusion turbulente est basée sur
le schéma de Louis [65]. Ces schémas sont détaillés et évalués dans Josse [48] et Josse et al.
[49].
En tant que MCT, MOCAGE nécessite des champs météorologiques pour alimenter son
schéma d’advection semi-Lagrangien (par exemple le vent pour le transport) et ses paramétri-
sations physiques et chimiques (par exemple la température utilisée pour le calcul des vitesses
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des réactions chimiques). Pour les études menées dans cette thèse, nous utilisons MOCAGE en
mode forcé. Habituellement, les champs de vent, température, pression et humidité proviennent
du modèle Action de Recherche Petite Échelle Grande Échelle (ARPEGE) ou du modèle In-
tegrated Forecast System (IFS) du CEPMMT. Les forçages peuvent être fournis sur une grille
horizontale différente de celle de MOCAGE et donc être interpolés. En conséquence, la vitesse
verticale du vent doit être recalculée pour s’assurer de la non-divergence du champ de vitesse,
condition indispensable pour conserver la masse des constituants chimiques.
MOCAGE décrit également l’évolution chimique d’un certain nombre d’espèces et peut no-
tamment considérer, selon l’application, les 3 schémas chimiques suivants :
– le schéma Reactive Processes Ruling the Ozone Budget in the Stratosphere (REPROBUS)
pour la stratosphère, qui est un schéma relativement rapide (38 espèces transportées et
16 espèces à courte durée de vie) mais avec une bonne prise en compte de la chimie
stratosphérique ;
– le schéma RACMOBUS4 , regroupant les schémas Regional Atmospheric Chemistry Me-
chanism (RACM, schéma pour la troposphére, Stockwell et al. [86]) et REPROBUS,
qui est un schéma complet (la chimie de 118 espèces est traitée, dont 89 ont une durée de
vie assez longue pour être transportées) mais gourmand en ressources de calcul ;
– le schéma REgional Lumped Atmospheric Chemical Scheme (RELACS), qui est un schéma
tropo-stratosphérique simplifié (avec 61 espèces transportées et 17 à courte durée de vie)
adapté aux simulations climatiques.
Dans la partie suivante, nous présentons un quatrième schéma chimique : le schéma chimique
linéaire de l’ozone, dit schéma Cariolle, qui est utilisé dans ce travail de thèse.
Des descriptions complémentaires de MOCAGE sont disponibles dans Cathala [12] et Mi-
chou [72].
2.3 Le schéma chimique Cariolle
Pour les besoins de nos études, nous avons préféré le schéma linéaire Cariolle pour l’ozone. Ce
schéma est en effet très stable et rapide et il convient bien à des études de l’ozone stratosphérique.
2.3.1 L’intérêt du schéma linéaire
Les cycles chimiques et photochimiques de production et de destruction de l’ozone strato-
sphérique font intervenir une quarantaine d’espèces différentes et une soixantaine de réactions
chimiques. Afin de rendre compte de la chimie de l’ozone stratosphérique dans les modèles de
grandes échelles en s’épargnant le calcul complet de ces réactions, une approche s’appuyant sur
la linéarisation des systèmes photochimiques a été développée par Cariolle et Déqué [10].
Cette approche apporte un gain en temps de calcul remarquable : par exemple, le schéma li-
néaire est en effet 500 fois plus rapide que le schéma chimique RELACS dans MOCAGE. Le
schéma Cariolle a été initialement développé pour fournir des estimations de l’ozone aux MCG
sans qu’ils aient besoin d’être couplés à un MCT. Il est actuellement utilisé dans les modèles
ARPEGE-Climat de Météo-France, dans les modèles de prévision IFS du CEPMMT et dans
certaines versions de l’Unified Model du Met Office. Ses bons résultats ont par la suite poussé à
l’implémenter avec des MCT, et notamment avec MOCAGE.
Comme nous l’avons vu, les méthodes variationnelles d’assimilation de données nécessitent
le développement de l’adjoint du modèle. Avec un MCT, ce développement peut être parti-
4RACM + REPROBUS => RACMOBUS.
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culièrement coûteux car les processus chimiques sont complexes et fortement non-linéaires. La
représentation linéaire de la chimie est alors une alternative extrêmement efficace car elle sim-
plifie grandement l’inversion du schéma chimique. Cependant la chimie n’a pas été prise en
compte dans le processus d’assimilation pour les études présentées dans cette thèse. En effet,
pour l’ozone stratosphérique, celle-ci n’a que peu d’effet sur les fenêtres d’assimilation que nous
considérons.
2.3.2 Description
Le schéma Cariolle consiste en la linéarisation des puits et sources photochimiques de l’ozone
au moyen de cœfficients de relaxation calculés par le MOdèle BIDImensionnel de Chimie (Mo-
bidic). Mobidic est un modèle en points de grille bidimensionnel (latitude/pression) de photo-
chimie stratosphérique (Cariolle [9]). Le taux de variation P-L de l’ozone, P étant le taux de
production et L le taux de destruction, est ainsi linéarisé autour d’une atmosphère de référence
et fonction de la température T (dépendance des constantes cinétiques), du rapport de mélange
d’ozone rO3 et de la quantité intégrée d’ozone au-dessus du point considéré Σ (dépendance du
flux local UV). L’équation de continuité de l’ozone se développe ainsi :
drO3
dt
= A1 +A2(rO3 −A3) +A4(T −A5) +A6(Σ−A7) +A8rO3, (II.2.2)
où :
A1 = (P − L)
A2 = ∂(P − L)/∂rO3 (II.2.3)
A3 = rO3
A4 = ∂(P − L)/∂T
A5 = T
A6 = ∂(P − L)/∂Σ
A7 = Σ
A8 : terme de chimie hétérogène
Dans cette thèse, nous avons utilisé la dernière version du schéma provenant de Cariolle
et Teyssèdre [11]. En effet, depuis la version initiale en 1986, des observations globales de
l’ozone ont été obtenues de manière plus précise, d’importants processus chimiques révélés et
certains taux de réaction réévalués. Notamment le terme A8 n’était pas introduit dans la version
initiale car la chimie hétérogène de destruction de l’ozone n’était pas considérée à l’époque. Ce
terme ad-hoc de destruction de l’ozone est activé lorsque les conditions de formation de nuages
polaires stratosphériques sont rencontrées.
Ainsi, la dernière version du schéma Cariolle améliore considérablement les valeurs de pro-
duction d’ozone dans la région du trou de la couche d’ozone. Geer et al. [40] a comparé ce
schéma à d’autres schémas linéaires. Le schéma Cariolle génére de bonnes simulations dans la
plupart de l’atmosphère, et plus particulièrement dans la troposphère libre et dans la strato-
sphère. Cependant, ses performances sont dégradées dans les couches limites de l’atmosphère (où
il est usuellement remplacé par une relaxation vers une climatologie), dans la haute stratosphère
et dans la mésosphère. Combinée avec l’assimilation de mesures stratosphériques, cette para-
métrisation produit des résultats similaires à ceux obtenus pour l’assimilation avec un schéma
chimique plus complet (Geer et al. [39]).
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Le projet d’Assimilation de DOnnées pour les MOdèles de Chimie de l’Atmosphére (ADO-
MOCA) a été initié en 2005 avec pour but de mieux organiser la communauté scientifique fran-
çaise travaillant sur la chimie atmosphérique. Initialement, les membres impliqués décidèrent de
se focaliser sur les deux domaines scientifiques suivants :
– la quantité d’ozone dans la stratosphère ;
– le transport des polluants dans la troposphère.
En raison du grand nombre d’outils disponibles, il fallut en choisir certains pour unifier les
efforts de développement et de recherche. Le coupleur Palm (Buis et al. [8]), développé au
CERFACS, ainsi que le modèle Mocage et le modèle LMDz-INCA (Folberth et al. [33]) de
l’Insitut Pierre-Simon Laplace (IPSL) ont été estimés les plus adaptés pour ce projet. Ce choix
se justifiait notamment par l’existence du système Mocage-Palm (Massart et al. [69]), dé-
veloppé conjointement par le CERFACS et Météo-France sous l’impulsion du projet européen
FP5 ASSimilation of Envisat Data (ASSET) (Lahoz et al. [56]).
Mocage-Palm est aujourd’hui devenu le système d’assimilation de donnéesValentina (Mas-
sart et al. [70]), entiérement développé par le CERFACS et utilisé par le CERFACS, le CNRM
et le Laboratoire d’Aérologie (LA). La flexibilité offerte par Palm fait de Valentina un système
offrant de nombreuses options d’assimilation comme le choix du domaine analysé, de la méthode
variationnelle, du type d’observations assimilées, de la représentation des covariances d’erreur
d’ébauche, de l’utilisation de diagnostics sur les analyses, etc... Dans la suite, nous détaillons
cetains aspects de Valentina stratégiques dans ce travail de thèse. Et dans un premier temps,
nous donnons quelques informations concernant le coupleur Palm.
3.1 Le coupleur Palm
L’origine du Projet d’Assimilation par Logiciel Multi-méthodes (Palm5) remonte à
1996. Le responsable du projet MERCATOR, en la personne de Philippe Courtier à l’époque,
suggéra qu’un système d’assimilation de données pouvait être conçu et implémenté comme un
couplage. Il fût ainsi développé un formalisme décrivant l’algorithme d’assimilation en terme de
flux de données entre des unités élémentaires (Lagarde et Lagarde et al. [52], [53]). Ces
dernières sont, par exemple, l’application de l’opérateur d’observation, le calcul des matrices
de covariance d’erreur ou encore les opérations algébriques comme la somme de la partie de la
fonction coût associée à l’ébauche avec elle associée aux observation. Le formalisme de Palm
consiste en une notation standardisée et une représentation graphique des algorithmes.
5c.f. http ://www.cerfacs.fr/globc/PALM_WEB pour des détails complémentaires au sujet de Palm.
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Le logiciel Palm est un coupleur dynamique de codes parallèles qui s’appuie sur ce for-
malisme. Un coupleur est un outil logiciel qui va permettre au développeur d’exécuter et de
faire communiquer un certain nombre de programmes qui n’ont pas été forcément prévus pour
cela initialement. Palm permet ainsi d’implémenter des algorithmes de plus en plus complexes
en utilisant les unités élémentaires déjà définies. Les unités propres au problème physique ne
doivent qu’être légérement modifiées pour être au formalisme Palm. Elles sont donc facilement
adaptables à ce coupleur et deviennent indépendantes de l’algorithme d’assimilation, ce qui
participe à la modularité de l’outil Palm. Les unités Palm sont assemblées via l’interface gra-
phique PrePalm à l’intérieur de laquelle le programmeur définit en premier lieu l’algorithme
de couplage : le nombre de composantes, les sections parallèles et séquentielles, les boucles, les
exécutions conditionnelles et la gestion des ressources. Puis il décrit les communications entre
les différentes unités. Le logiciel PrePalm fournit aussi un contrôle sur la synchronisation des
communications, la gestion de la mémoire et le calcul parallèle, un dispositif de surveillance
de l’exécution et un analyseur de performances. La Fig. II.3.1 représente la fenêtre graphique
configurée pour les applications de cette thèse.
3.2 Modélisation des matrices de covariance d’erreur
La détermination exacte des matrices de covariance d’erreur telles que formulées dans les
Eqs. II.1.18 et II.1.19 suppose le calcul statistique de tous les termes d’erreur liés aux différences
avec l’état vrai. Ceci est difficile, voir impossible, à mettre en œuvre puisque :
– l’état vrai xt est inconnu ;
– nous ne disposons pas de suffisamment d’information pour estimer statistiquement chaque
terme ;
– même si nous disposions de ces termes ou de xt, il est difficilement envisageable de sto-
cker de telles matrices (par exemple 1011 termes pour la matrice de covariance d’erreur
d’ébauche B avec une grille horizontale Gaussienne T42 et 60 niveaux verticaux).
Dans la suite de cette section, nous allons voir quelles méthodes nous avons choisi dans Valentina
afin de nous épargner le calcul direct des matrices de covariance d’erreur R et B.
3.2.1 Simplification de R
Avec la configuration de Valentina utilisée dans ce travail de thèse, les hypothèses suivantes
concernant les observations sont faites :
– les covariances entre différents instruments de mesure (si on assimile plusieurs jeux d’ob-
servation) sont supposés nulles ;
– les covariances temporelles d’une série d’observations d’un même instrument sont suppo-
sées négligeables ;
– les covariances spatiales (par exemple sur la verticale d’un profil) d’une série d’observations
d’un même instrument peuvent être prises en compte.
En conséquence, seules subsistent les variances et les covariances spatiales des erreurs d’observa-
tion. La matrice de covariance d’erreur d’observation R est donc diagonale par blocs et son
inversion devient réalisable à faible coût. Dans Valentina, les valeurs de R peuvent être calculées
en % des valeurs des observations ou bien être lues dans un fichier de données.
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Fig. II.3.1 : Capture d’écran du canevas PrePalm. Les unités sont représentées par des boîtes dont la
couleur est propre à chacun des processeurs sur lesquels les unités tournent. Au sommet de chaque boîte
figurent les données d’entrées. Les données de sortie sont situées sur la base. Les communications sont
représentées par des traits entre unités.
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3.2.2 Décomposition de B
Afin de fournir une analyse de qualité, on ne fait pas de telles hypothèses simplificatrices
concernant la matrice de covariance d’erreur d’ébauche B. Dans Valentina, la matrice B peut
donc ne pas être diagonale. Cela permet de fournir une structure spatiale, que l’on souhaite
physiquement cohérente, à l’information apportée au modèle. C’est une composante clé de tout
système d’assimilation de données (Kalnay [51]). Nous allons maintenant voir comment la
matrice B est modélisée dans le système Valentina.
Dans les méthodes variationnelles que nous utilisons, à défaut d’utiliser une description
exhaustive et exacte de la matrice B, on peut modéliser l’opérateur x 7→ B−1x. On s’épargne
ainsi le stockage de la matrice B et on évite de calculer directement le produit B−1x qui est
évalué à chaque itération de la minimisation de l’algorithme d’assimilation.
Comme pour l’Eq. II.1.20, nous considérons un vecteur d’erreur d’ébauche (e1, e2, . . . , en)
de dimension n. Les termes hors diagonaux de la matrice B de l’Eq. II.1.20 (les covariances
cov(ei, ej),∀i 6= j ∈ [1, N ]) peuvent être transformés en corrélations (sous réserve que les
variances correspondantes soient différentes de 0) :
ρ(ei, ej) =
cov(ei, ej)√
var(ei)var(ej)
, (II.3.1)
La première étape pour éviter le calcul direct de B−1x consiste, lorsque c’est physiquement
acceptable, à développer la matrice B comme le produit :
B = ΣCΣ, (II.3.2)
où Σ correspond à la matrice diagonale des écarts-types et C correspond à la matrice
de corrélation. En l’absence de corrélation, la matrice B se réduirait à une matrice diagonale
qui est la variance d’erreur de chacune des variables. Cette variance quantifie l’amplitude de
l’incertitude.
Cette hypothèse concernant la décomposition de B est assez commune. Le calcul B est alors
scindé en deux parties bien distinctes : l’erreur contenue dans Σ et l’influence d’une variable sur
les variables environnantes contenue dans C, qui est modélisée. Dans ce travail de thèse, nous
faisons l’hypothèse que le vecteur de contrôle est univarié (il ne contient que les concentrations
en ozone du modèle) et l’influence d’une variable sur les autres est ainsi purement spatiale.
3.2.3 Représentation des variances
La matrice Σ de l’Eq. II.3.2 représente les écarts-types d’erreur d’ébauche de l’espèce as-
similée en chaque point de grille du modèle. Différents choix pour spécifier cette matrice sont
offerts par Valentina. Une première possibilité est d’imposer les écarts-types comme étant pro-
portionnels à l’ébauche. Cela revient à dire que les erreurs sur l’état du champ varient avec sa
concentration. Cette option est classique et constitue une estimation utile pour des tests d’as-
similation préliminaires. Mais elle ne repose sur aucun postulat physique ni aucun diagnostic
statistique. Pour s’assurer que l’on génère des analyses de bonne qualité, il est donc préférable
d’imposer des écarts-types appropriés.
Ainsi Valentina offre également la possibilité de lire la matrice Σ dans un fichier de données
préalablement généré. Ces données peuvent notamment être obtenues par des statistiques sur
des ensembles d’états perturbés de manière aléatoire. Par exemple, dansMassart et al. [71], un
ensemble de prévisions est généré en perturbant les observations assimilées. Des considérations
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Jan. Fév. Mar. Avr. Mai Jui.
7.50 8.19 9.89 9.20 7.36 6.52
Jui. Aoû. Sep. Oct. Nov. Déc.
6.15 6.70 9.05 8.78 8.03 8.04
Tab. II.3.1 : Moyenne globale des estimations mensuelles de Σ en %, entre les niveaux de pression
200 hPa et 0.5 hPa. Estimation réalisée sur l’année 2008. Extrait de Massart et al. [71].
statistiques permettent alors d’en déduire les écarts-types d’erreur d’ébauche. La Fig. II.3.2
représente la moyenne zonale des écarts-types d’erreur d’ébauche estimés durant le mois de
septembre 2008 pour l’ozone en %. Elle est extraite de l’une des études réalisées dans ce travail
de thèse sur le mois de septembre 2008 en suivant la méthode deMassart et al. [71]. Sa structure
est différente de celle de la moyenne zonale du champ d’ozone, ce qui tend à confirmer l’idée
que l’incertitude liée à l’ébauche ne varie pas conjointement avec la concentration de ce champ.
La table II.3.1, extraite des travaux de Massart et al. [71], illustre la variation temporelle de
Σ. Ainsi, dans le cas de la chimie atmosphérique, Σ possède une variation saisonnière avec des
maxima en mars, avril et septembre et des minima durant l’été (de l’hémisphère nord).
Fig. II.3.2 : Moyenne zonale des écarts-types d’erreur d’ébauche estimés pour l’ozone sur le mois de
septembre 2008 en %. Détails techniques dans Massart et al. [71].
L’estimation des écarts-types de l’erreur d’ébauche est un aspect important de l’assimilation
de données. Elle permet d’améliorer le processus d’assimilation de données d’une part. Et d’autre
part, elle donne une information précieuse sur le comportement du modèle.
3.2.4 L’opérateur de corrélation C
Soit la matrice de corrélation C définie précédemment dans 3.2.2 et la fonction de corrélation
associée x 7→ Cx. Notre vecteur de contrôle étant univarié, l’effet d’une fonction de corrélation
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est de lisser spatialement l’information d’un point de grille à l’autre. Ceci peut être interprété
comme un phénomène de diffusion. D’après la formulation deWeaver et Courtier [103],
la matrice de corrélation C peut être définie par :
C = ΛC˜ΛT = ΛLW−1ΛT , (II.3.3)
où Λ est le tenseur diagonal de l’inverse des écarts-types de C˜ (dont le but est de normaliser la
diagonale de la matrice de corrélation), W est le tenseur métrique (dû à la métrique particulière
de l’espace étudié) et L est un opérateur de diffusion.
Pour modéliser l’opérateur de diffusion L, on utilise l’équation de diffusion qui s’écrit de la
manière suivante :
∂η
∂t
= div(κ∇η), (II.3.4)
où κ est le tenseur de diffusion, ici constant, et η(x, t) est un champ à la position x et au
pseudo-temps6 t. La condition initiale est donnée par η(x, 0) (à t = 0).
Comme exposé dansWeaver et Courtier [103], pour des justifications physiques liées aux
échelles de corrélation, il est souhaitable de séparer le modèle de corrélation verticale du modèle
de corrélation horizontale. Cette approche est efficace en termes de coût de calcul. Ainsi l’Eq.
de diffusion II.3.4 est résolue sur la sphère (2D) dans un premier temps puis sur la dimension
verticale (1D). Avec le système Valentina, ces 2 équations peuvent être résolues par différences
finies ou par passage dans l’espace spectral. Nous reviendrons dans la partie suivante (partie
III, à propos de la mise en place du système d’analyse haute résolution) sur ce second mode de
résolution que nous détaillerons.
Nous introduisons tout de même une expression du résultat de l’intégration de l’Eq. II.3.4
sur un intervalle de temps 0 ≤ t ≤ τ dans le cas du modèle de corrélation verticale (qui est donc
1D) à partir de la condition initiale η(z, 0) (axe des z vertical). Cette solution, donnée par la
fonction intégrale de convolution entre la condition initiale et une fonction gaussienne, s’écrit :
η(z, t) =
1√
4piκτ
∫
z′
exp−(z − z
′)2
4κτ
η(z′, 0)dz′. (II.3.5)
La fonction gaussienne exp− (z−z′)24κτ /
√
4piκτ de l’Eq. II.3.5 est homogène et isotrope puisqu’elle
ne dépend que de la distance euclidienne r = |z − z′|. Une telle fonction définit une fonction de
covariance définie positive sur R (Gaspari et Cohn [37]).
L’échelle de corrélation de cette fonction gaussienne est L =
√
2κτ , c’est aussi l’écart-type de
cette gaussienne et encore la longueur de portée qui caractérise notre opérateur de corrélation.
La notion de longueur de portée a été initialement introduite par Daley [21]. Si elle est grande,
l’erreur se propage fortement en espace et la fonction de corrélation associée sera très étalée.
Inversement, si L est petite, la fonction de corrélation associée sera peu étalée et l’erreur se
propage peu.
De la même façon que l’on a procédé avec les écarts-types d’erreur d’ébauche, il est possible de
diagnostiquer des longueurs de portée dans chacune des directions. Cependant, la possibilité de
prendre en compte de l’anisotropie et de l’hétérogénéité des longueurs de portée horizontales
dépend du mode de résolution adopté de l’Eq. II.3.4 dans le cas du modèle de corrélation
horizontale (Pannekoucke et Massart [77]). Dans Valentina, la longueur de portée peut
être imposée comme une constante ou lue dans un fichier comme une constante par niveaux
de pression. Elle peut également être lue dans un fichier 2D ou 3D et varier en fonction de la
latitude et du niveau de pression ou de chaque dimension.
6La dimension temporelle est liée au phénomène diffusif et non à l’intégration du modèle.
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3.3 Les cœfficients correctifs multiplicatifs pour les matrices de
covariance d’erreur
Nous venons de voir que les résultats du processus d’analyse dépendent fortement des cova-
riances d’erreur d’ébauche et d’observation. Leur détermination est donc essentielle pour avoir
une analyse de bonne qualité. Faisons l’hypothèse que la forme de ces covariances est correcte
mais que leur amplitude est inexacte. Cette hypothèse est assez forte mais peut se justifier. En
effet, les covariances d’erreur d’observation sont généralement fournies avec les données. Nous
pouvons donc légitimement postuler que leur structure est correcte. Quand aux covariances
d’erreur d’ébauche, nous venons d’introduire le fait qu’il est possible d’avoir une bonne approxi-
mation de leur structure par des méthodes d’ensemble (c.f. Massart et al. [71]).
Ainsi le système Valentina permet de corriger de façon optimale les matrices de covariance
d’erreur d’ébauche et d’observation par un cœfficient multiplicatif. Nous introduisons ici les
éléments de théorie sur lesquels s’appuie cette technique. Ceux-ci sont principalement issus de
Desroziers et al. [23] qui établit des liens statistiques entre les covariances d’erreur d’un côté
et les incréments et les innovations de l’autre. Ensuite nous explicitons l’application de cette
méthodologie dans le cas du 3D-FGAT et son utilisation pratique dans Valentina. Cette section
est basée sur la note de travail de Massart [68].
3.3.1 La théorie
Dans le cadre du BLUE7 , on considère que la correction apportée à l’ébauche xb est pro-
portionnelle à l’innovation d (Talagrand [88]), soit la relation :
xa = xb +Kd, (II.3.6)
où K est la matrice de gain de Kalman qui s’exprime en fonction des matrices de covariance
d’erreur d’ébauche B et d’observation R. D’autre part, sous l’hypothèse de non-corrélation entre
les erreurs d’ébauche et d’observation et de linéarité de l’opérateur d’observation H, coïncidant
donc avec H, on calcule la covariance des innovations d en utilisant les définitions des Eqs.
II.1.14, II.1.15, II.1.18 et II.1.19 :
E[ddT ] = R +HBHT . (II.3.7)
Cette expression est souvent utilisée à des fins de diagnostics afin de corriger de façon op-
timale les matrices de covariance d’erreur par un cœfficient multiplicatif. Notamment, l’idée
proposée par Desroziers et al. [23] est de multiplier matriciellement cette expression par la
matrice HK d’une part, et par la matrice (I −HK) (où I est la matrice identité) d’autre part.
Des développements mathématiques aboutissent aux relations :
E[HKddT ] = HBHT , (II.3.8)
E[(I −HK)ddT ] = R.
Les deux expressions des Eqs. II.3.8 permettent d’avoir une estimation des covariances d’erreur
d’ébauche B dans l’espace des observations et des covariances d’erreur d’observations R.
On introduit les scalaires sb et so dont les carrés (par souci d’homogénéité) représentent des
facteurs correctifs multiplicatifs globaux applicables aux matrices B et R, respectivement en
7Best Linear Unbiaised Estimation
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fonction des matrices d’origine B0 et R0 :
B = s2bB0, (II.3.9)
R = s2oR0.
Les matrices B0 et R0 sont celles que l’on a utilisées lors d’une première assimilation et que
l’on souhaite donc corriger. La matrice B0 peut par exemple être celle que l’on a introduite
dans la section précédente 3.2 et la matrice R0 peut initialement être la matrice de covariance
d’erreur d’observation construite à partir des informations sur les données. Afin de déterminer
les cœfficients s2b et s
2
o, on calcule la trace de B et de R :
Trace(B) = s2bTrace(B0), (II.3.10)
Trace(R) = s2oTrace(R0).
Nous faisons l’hypothèse sous-jacente que les corrélations d’erreur d’ébauche sont correctes
et donc que nous corrigeons les variances. Et en développant les Eqs. II.3.10 et les Eqs. II.3.8,
nous obtenons les expressions utiles :
s2b =
E[dTHδx]
Trace(HB0HT )
, (II.3.11)
s2o =
E[dT (yo −Hxa)]
Trace(R0)
. (II.3.12)
Les expressions de Eqs. II.3.11 et II.3.12 permettent donc d’estimer les cœfficients de proportion-
nalité des erreurs optimaux. Cependant, on remarque d’une part qu’il est nécessaire de disposer
d’une analyse xa pour conduire ce calcul. D’autre part, s2b correspond alors à la correction que
l’on apporte à la matrice B0 dans l’espace des observations. Pour affiner la valeur des cœfficients
correctifs s2b et s
2
o, on peut procéder à une nouvelle analyse avec les nouvelles matrices de cova-
riance d’erreur obtenues B et R. Ces nouvelles matrices de covariance prennent alors la place
des matrices d’origine B0 et R0 des Eqs. II.3.9 pour le calcul des nouveaux cœfficients correctifs.
On peut itérer ce processus jusqu’à la convergence des valeurs des cœfficients correctifs.
3.3.2 L’utilisation pratique dans Valentina
Dans Valentina, l’opérateur d’observation H est un opérateur d’interpolation (spatiale et
temporelle) linéaire des points de grille vers les points d’observation. Ainsi nous pouvons le
noter H. Le cœfficient correctif s2o devient alors :
s2o =
E[dT (yo −HM[xa])]
Trace(R0)
, (II.3.13)
où yo est le vecteur des observations, d l’innovation, xa l’analyse et M le modèle d’intégration.
Par contre, pour le cœfficient correctif s2b , il n’est pas possible de le déterminer avec une
formule similaire à celle de l’Eq. II.3.11. En effet, dans Valentina, nous avons vu que la matrice
B est en partie modélisée par un opérateur de diffusion et n’est donc jamais exprimée sous
forme matricielle. Il n’est donc pas aisé de calculer l’expression Trace(HB0HT ). Cependant,
Talagrand [91] montre que le minimum de la fonction coût à l’optimum J(xa) est égal à la
moitié du nombre d’observations p, soit :
J(xa) =
p
2
. (II.3.14)
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Le cœfficient s2b est alors recherché de telle sorte que l’Eq. II.3.14 soit satisfaite.
Nous faisons l’hypothèse que les deux corrections s2b et s
2
o sont constantes pour un cycle
d’assimilation d’une journée divisée en plusieurs fenêtres. Ainsi nous remplaçons la moyenne
statistique E[.] par une moyenne temporelle sur l’ensemble des M fenêtres d’assimilation de la
journée. L’algorithme de calcul pour une journée est le suivant :
1. initialisation,
(a) s2b et s
2
o avec les valeurs de la journée précédente,
(b) B et R avec respectivement s2bB et s
2
oR ;
2. boucle d’indice m sur les M fenêtres d’assimilation,
(a) calcul des innovations dm = yom −HM[xbm],
(b) calcul de l’analyse xam,
(c) calcul de yom −HM[xam] ;
3. calcul du cœfficient correcteur s2o pour la journée tel que
s2o =
1
M
∑M
m=1
dTm(y
o
m−HM[x
a
m])
Trace(Rm)
;
4. calcul du cœfficient correcteur s2b pour la journée tel que
2
M
∑M
m=1
J(xam,s
2
o,s
2
b
)
pm
= 1 ;
5. mise à jour des cœfficients correcteurs s2b et s
2
o.
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Troisième partie
Mise en place du système d’analyse
haute résolution
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Ceux-là seuls qui se prosternent comme des esclaves devant la réussite peuvent
trouver que l’efficacité est admirable indépendamment de l’accomplissement auquel elle tend.
Extrait de Pourquoi je ne suis pas chrétien,
Bertrand Russell, mathématicien et philosophe anglais.
Cette troisième partie de la thèse décrit notre motivation pour écrire un article publié dans
le journal Monthly Weather Review ainsi que ma participation dans ce travail.
Notre objectif est de perfectionner les possibilités que l’assimilation de données peut appor-
ter à la chimie atmosphérique. Et plus particulièrement l’exploitation optimale de l’information
provenant des instruments embarqués à bord des satellites de dernière génération à vocation
opérationnelle ou de recherche. Ceux-ci sont notamment caractérisés par le nombre toujours
grandissant d’observations qu’ils fournissent. Mais aussi par la taille des pixels de ces données
(inférieure à 50 km) qui est bien inférieure à celle de la résolution horizontale couramment uti-
lisée dans les MCT en version globale dans le cadre de l’assimilation de données. Par exemple,
le système d’assimilation Bascoe du BIRA est utilisé avec une grille horizontale de 3.75˚ par
5˚ (Errera et al. [27]) ou 2.5˚ par 3.75˚ (Lahoz et al. [55]. Le modèle TM5 du KNMI est utilisé
avec une grille horizontale de 4˚ par 6˚ ou 2˚ par 3˚ (Huĳnen et al. [45]). Notamment, 30 années
de réanalyses de la composition atmosphérique de l’ozone ont été faites au KNMI sur une grille
de 2˚ par 3˚ (van der A et al. [98]). Enfin citons également le modèle GMI de la NASA qui
a été utilisé pour la modélisation stratosphérique avec une grille de 4˚ par 5˚ (Rotman et al.
[82]) et pour la modélisation combinée de la stratosphère et de la troposphère avec une grille
de 2˚ par 2.5˚ (Allen et al. [2]). Quant à Mocage, pour la plupart de ses applications récentes,
les grilles horizontales globales utilisées sont la grille Gaussienne T42 ou la grille régulière 2˚ par
2˚ (correspondant respectivement à des cellules d’environ 310×310 km2 ou 220×220 km2 à l’équa-
teur).
Une méthode couramment utilisée pour assimiler de telles données consiste à moyenner
de manière appropriée l’ensemble des données mesurées à l’intérieur d’une cellule du modèle
durant une fenêtre temporelle donnée. Ce processus, connu sous le nom de création de super-
observations, a été introduit par Lorenc [63] en 1981. La moyenne résultant de la création
des super-observations génère une perte d’information. Elle peut par exemple lisser les gradients
des champs physiques représentés par les observations ou empêcher la représentation de phé-
nomènes locaux. Augmenter la résolution du modèle jusqu’à celle des observations n’est pas
actuellement envisageable à cause des limites de calcul en termes de mémoire et de temps. Mais
une augmentation raisonnable de la résolution du modèle permet néanmoins de générer des jeux
de super-observations plus fins et ainsi une meilleure prise en compte de l’information de petite
échelle disponible dans les données.
En conséquence, nous avons entrepris de développer une assimilation avec une grille horizon-
tale de plus haute résolution que la grille régulière 2˚ par 2˚ de Mocage, tout en conservant un
coût d’exécution raisonnable. Le panel des options pour atteindre ce but est vaste. En premier
lieu, j’ai implémenté la résolution du problème d’assimilation de données dans l’espace spec-
tral. Cela permet entre autres de travailler avec un vecteur de contrôle de dimension inférieure.
Aussi, pour modéliser la matrice de covariance d’erreur d’ébauche B, j’ai choisi de résoudre
l’équation de diffusion dans l’espace spectral. La méthodologie est développée dans le premier
chapitre de cette partie.
Ensuite, nous avions opté pour une stratégie multi-échelles utilisant la méthode varia-
tionnelle 3D-FGAT. Cette stratégie est basée sur l’algorithme de la boucle externe. Cet
algorithme, détaillé dans le deuxième chapitre de cette partie, permet notamment d’utiliser un
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modèle de propagation linéaire simplifié avec une résolution horizontale différente à chaque ité-
ration de la boucle externe. Ce processus peut considérablement réduire le coût de l’assimilation.
E
90 λ
Τ42
E
360 λ
Τ170
180 λ
Τ85
E
Assimilation
2.8° x 2.8°
Assimilation
0.7° x 0.7°
Assimilation
1.4° x 1.4°
Fig. III.0.3 : Représentation des cœfficients spectraux pris en compte en fonction de l’échelle de la grille
d’assimilation, avec l’énergie en ordonnée et le nombre de longueur d’onde en abscisse. Deux champs de
colonnes totales d’ozone, en fonction du nombre de coefficients spectraux pris en compte (T42 et T170),
y sont accolées.
La Fig. III.0.3 illustre le fonctionnement de la stratégie multi-échelles. Tout d’abord, le
processus d’assimilation prend place sur une grille grossière T42, générant ainsi les structures
les plus larges du champ étudié. De ce fait, on espère que lors des étapes suivantes, le nombre
d’itérations du processus de minimisation de l’assimilation soit diminué. De plus, l’interpolation
du champ physique d’une grille à l’autre est facilitée par le contrôle spectral que nous avons mis
en place. Les étapes suivantes utilisent successivement une grille intermédiaire T85 et une grille
fine T170 et les champs sont à même de posséder des spectres énergétiques plus vastes. Ainsi des
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structures bien plus fines peuvent être représentées. Cela est illustré par les champs de colonnes
totales d’ozone de la Fig. III.0.3 sur grilles T42 et T170.
Au final, la stratégie multi-échelles devait donc permettre d’obtenir un champ d’ozone op-
timisé sur la grille haute résolution tout en conservant des limites raisonnables au temps de
calcul. Au préalable, j’ai étudié le comportement de l’assimilation de données en combinant la
boucle externe et le 3D-FGAT, et notamment la possibilité de pallier l’hypothèse simplificatrice
du 3D-FGAT sur l’identité du modèle linéaire tangent utilisé lors de la minimisation. Nous ver-
rons dans un troisième chapitre que cette combinaison pose problème dans le cas de situations
atmosphériques dominées par le transport. Les analyses peuvent alors être dégradées, ce qui
est bien entendu à l’opposé du résultat escompté. C’est ce constat qui nous a incité à écrire
une publication à propos du comportement du système d’assimilation de données dans une telle
configuration. En conséquence, cette publication est résumée et présentée dans le troisième cha-
pitre de cette partie. Nous concluons cette partie en explicitant plus en détail notre choix de
nous tourner vers la méthode variationnelle 4D-Var en terme d’incrément.
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1L’assimilation en harmoniques
sphériques
Un champ physique quelconque sur la sphère peut se décomposer en une somme infinie
d’harmoniques sphériques. Il est alors représenté par une suite de cœfficients dits spectraux,
que l’on tronque en fonction de l’erreur de résolution prête à être admise. Dans ce chapitre,
nous allons présenter les développements que j’ai implémenté dans le système Valentina afin de
contrôler la solution dans l’espace des harmoniques sphériques (ou espace spectral).
Le contrôle était jusqu’alors réalisé sur grille régulière ou sur grille Gaussienne. Nous verrons
que le bénéfice immédiat de l’expression du vecteur de contrôle dans l’espace spectral est de
diminuer la dimension du vecteur de contrôle. Un intérêt supplémentaire de la décomposition
en harmoniques sphériques vient du fait que lorsque la corrélation de l’erreur d’ébauche est
homogène et que sa modélisation s’exprime par une équation de diffusion, cette modélisation
s’exprime facilement dans l’espace spectral. Ces deux aspects peuvent être combinés afin de
minimiser les changements d’espace dans l’expression de la fonction coût.
Dans ce chapitre, nous introduisons tout d’abord la notion d’harmoniques sphériques plus
en détail. Puis les relations mathématiques entre les espaces physique et spectral d’expression
du champ d’ozone, nécessaires à l’assimilation spectrale, sont définies. Enfin nous détaillons les
modifications inhérentes à l’écriture de la fonction coût.
1.1 Les harmoniques sphériques
Le développement en harmoniques sphériques est l’équivalent, appliqué aux fonctions angu-
laires, du développement en séries de Fourier pour les fonctions périodiques. Nous l’utilisons pour
décomposer un champ quelconque défini sur une sphère. Les harmoniques sphériques sont les
fonctions-vecteurs Y mn qui satisfont l’équation de Laplace en coordonnées sphériques (le système
de coordonnées sphériques est illustré par la Fig. III.1.1). Ces fonctions-vecteurs s’écrivent :
Y mn (θ, φ) =
√
2n + 1
4pi
(n−m)!
(n+m)!
Pmn (cos θ)e
imφ, (III.1.1)
où φ est la longitude, θ la latitude, m est le nombre d’onde zonal et n le nombre d’onde total. Les
termes Pmn sont les polynômes de Legendre. Ils sont définis pour des valeurs entières et positives
de n et des valeurs entières de m comprises entre −n et +n. Ils s’écrivent :
Pmn (cos θ) =
(−1)m
2n.n!
(1− cos2 θ)m/2 ∂
n+m(cos2 θ − 1)n
∂(cos θ)n+m
. (III.1.2)
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Les polynômes de Legendre sont des produits de sinus et de cosinus de puissances n et m.
Fig. III.1.1 : Système de coordonnées sphériques.
Les fonctions Y mn sont des surfaces qui enveloppent la sphère et qui représentent des ondula-
tions de part et d’autre de zéro. La fonction harmonique passe autant de fois par zéro que vaut
son degré n. Parmi ces passages par zéro,m se font suivant une longitude et n−m suivant une la-
titude. La Fig. III.1.2 montre des fonctions harmoniques sphériques de degré et d’ordre variables.
Les fonctions Y mn sont orthonormalisées pour le produit scalaire 〈f1|f2〉 =
∫
S2 f
∗
1 f2 sin θdθdφ, où
S2 est la sphère unité et ∗ représente le conjugué du complexe.
n=0, m=0 n=1, m=0 n=7, m=0 n=7, m=4 n=7, m=7
Fig. III.1.2 : Fonctions-vecteurs harmoniques sphériques Y mn . La valeur de l’harmonique sphé-
rique réelle est représentée en blanc ou en noir en fonction de son signe. Extrait du site :
http ://astrosurf.com/luxorion/terre-champ-magnetique2.htm.
Dans Valentina, nous utilisons les routines Spherepack8 pour la décomposition d’un champ
initialement défini sur une grille de Gauss en harmoniques sphériques (opération d’analyse A),
pour la transformation inverse (opération de synthèse S) et quelques autres opérations effectuées
dans l’espace des harmoniques sphériques. C’est pourquoi nous ne détaillons pas plus amplement
la théorie, celle-ci étant disponible dans la documentation de Spherepack (Adams [1] et Swartz-
trauber [87] entre autres). Notons juste que, comme nous travaillons sur des champs de valeurs
réelles, chaque Y mn peut être divisée en deux et le champ décomposé en harmoniques sphériques
est ainsi défini par deux suites de cœfficients a et b (appelés les cœfficients spectraux). D’autre
part, les champs sur lesquels nous travaillons sont discrétisés en fonction de l’altitude. Ainsi ils
sont décomposés pour chaque niveau d’altitude de la discrétisation. En résumé, un champ Ψ sur
8Spherepack est une collection de programmes FORTRAN facilitant la modélisation informatique pour les
processus géophysiques. Ce travail est en partie pris en charge par le programme CHAMMP, administré par
l’Office of Energy Research sous la tutelle de l’Office of Health and Environmental Research du département de
l’énergie américain.
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la sphère unité se développe en :
Ψ(θ, φ) =
∞∑
n=0
{
a
0
nP
0
n(cos θ) +
n∑
m=1
(amn cos(mφ) + b
m
n sin(mφ))P
m
n (cos θ)
}
. (III.1.3)
Un des intêrets de la décomposition en cœfficients spectraux d’un champ réside dans le fait
que l’on peut travailler sur un nombre tronqué de cœfficients. On ne perd alors par cette tron-
cature que les informations de petite échelle car les principales structures du champ étudié sont
contenues dans les premiers cœfficients. Cependant, il est à noter que la décomposition spectrale
ne convient qu’à un champ physique discrétisé sur une grille globale figée (pas de possibilité
de zoom régional ni de raffinement local). Comme nous souhaitions réaliser une assimilation
de données avec boucles externes dans laquelle nous augmentions la taille de la troncature (et
donc la résolution du maillage) à chaque boucle externe, cette troncature est particulièrement
adaptée. En effet, le champ ne nécessite plus d’être interpolé lors du passage d’une grille à une
nouvelle plus fine. Ainsi cette stratégie devait permettre d’obtenir un champ optimisé sur la
grille à haute résolution tout en conservant une limite raisonnable au temps de calcul.
1.2 Les espaces physique et spectral d’expression du champ
d’ozone
1.2.1 Notations
Pour commencer, nous allons définir les notations relatives aux différents espaces utilisés.
Soit x un vecteur à trois dimensions représentant un champ physique discrétisé et, plus par-
ticulièrement dans cette thèse, la concentration d’une espèce chimique dans l’atmosphère. Par
souci de simplicité, dans la suite de ce document nous allons développer les relations pour un
champ défini sur la sphère, et donc à deux dimensions, puisque ces relations ne dépendent pas
de l’altitude.
Soit nφ le nombre de points de latitude et nθ le nombre de points de longitude. nφ correspond
également au nombre d’onde total des cœfficients spectraux. On définit également le nombre
d’onde zonal total nab :
nab =
{
min ((nθ + 2)/2, nφ) si nθ pair
min ((nθ + 1)/2, nφ) si nθ impair
. (III.1.4)
La concentration sur une grille Gaussienne est notée xg = {x}i,j , où i représente la latitude et j la
longitude tels que (i, j) ∈ [1, nφ]× [1, nθ]. La concentration exprimée en harmoniques sphériques
est quant à elle notée xs = {{ax}i,j , {bx}i,j}, où ax et bx sont les cœfficients spectraux définis
dans la section 1.1, avec 1 ≤ i ≤ nab et 1 ≤ j ≤ nφ.
Nous introduisons maintenant trois produits scalaires utiles. Tout d’abord le produit scalaire
cartésien défini par :
〈xg,yg〉c =
∑
i,j
xi,jyi,j,∀(i, j) ∈ [1, nφ]× [1, nθ]. (III.1.5)
Puis le produit scalaire sur grille de Gauss :
〈xg,yg〉g = 2pi
nθ
∑
i,j
Wpgi xi,jyi,j,∀(i, j) ∈ [1, nφ]× [1, nθ]. (III.1.6)
83
Chapitre 1. L’assimilation en harmoniques sphériques
où Wpg est la matrice diagonale des poids de Gauss fournie par Spherepack et dépendante de
la latitude.
Et enfin le produit scalaire en harmoniques sphériques :
〈xs,ys〉s = pi2
∑
j
ax(1, j)ay(1, j) ,∀(i, j) ∈ [1, nab]× [1, nφ].
+pi
∑
i6=1,j
(ax(i, j)ay(i, j) + bx(i, j)by(i, j))
(III.1.7)
Nous définissons également les matrices Wg et Ws :
Wg =
2pi
nlon

Wpg1 0 . . . . . . 0
0
. . . . . .
...
...
. . . Wpgnlat
. . .
. . .
Wpg1
. . .
...
...
. . . . . . 0
0 . . . . . . 0 Wpgnlat

, (III.1.8)
Ws =
[
Was 0
0 Wbs
]
, (III.1.9)
avec
Was =

pi
2 0 . . . . . . 0
0 pi
. . .
...
...
. . . . . .
pi
. . .
. . .
pi
2
pi
. . .
...
...
. . . . . . 0
0 . . . . . . 0 pi

, (III.1.10)
et
Wbs =

pi 0 . . . . . . 0
0
. . . . . .
...
...
. . . . . .
. . . . . .
...
...
. . . . . . 0
0 . . . . . . 0 pi

. (III.1.11)
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De sorte que nous pouvons écrire les produits scalaires dits gaussien et spectral sous forme
matricielle :
〈xg,yg〉g = xTgWgyg, (III.1.12)
〈xs,ys〉s = xTsWsys. (III.1.13)
1.2.2 Équivalence des produits scalaires
Soient A et S les opérateurs d’analyse et de synthèse qui transforment, respectivement, un
champ donné sur grille de Gauss en harmoniques sphériques et vice-versa. Ainsi on a les relations
suivantes :
〈xg,yg〉g = 〈Axg,Ayg〉s, (III.1.14)
〈Sxs,Sys〉g = 〈xs,ys〉s. (III.1.15)
En développant l’Eq. III.1.15 avec les expressions matricielles des produits scalaires des Eqs.
III.1.12 et III.1.13, il vient :
〈Sxs,Sys〉g = 〈xs,ys〉s
⇔ (Sxs)TWg(Sys) = xTsWsys
⇔ xTs STWgSys = xTsWsys.
(III.1.16)
Ce qui nous permet de déduire par identification que :
STWgS = Ws
⇒ ST = WsAW−1g ,
(III.1.17)
en faisant l’hypothèse que S−1 = A. Nous disposons dorénavant de l’adjoint de S pour le produit
scalaire cartésien que j’ai codé dans le système Valentina. Et j’ai pu vérifier numériquement que
l’on a bien l’égalité :
〈xg,Sys〉c = 〈WsAW−1g xg,ys〉c (III.1.18)
1.3 Décomposition et réécriture de la fonction coût
1.3.1 Décomposition de l’opérateur B
Nous considérons un champ xg défini sur grille Gaussienne. On peut réécrire la fonction coût
pour le 3D-FGAT de l’Eq. II.1.36 avec le produit scalaire cartésien comme suit :
J(δxg) =
1
2
〈δxg,B−1δxg〉c + 1
2
p∑
i=1
〈
(di −Hi(δxg)),R−1i (di −Hi(δxg))
〉
c
. (III.1.19)
Attardons-nous sur la formulation de Jb = 12〈δxg ,B−1δxg〉c. On rappelle que, d’après les Eqs.
II.3.2 et II.3.3, on peut écrire la décomposition de l’opérateur B suivante :
B = ΣCΣ = ΣΛLW−1ΛΣ, (III.1.20)
où Σ correspond à la matrice diagonale des écarts-types d’erreur d’ébauche, C à la matrice de
corrélation normalisée qui est modélisée par l’opérateur de diffusion, Λ à la normalisation (dont
le calcul est détaillé dans l’annexe B), L à l’opérateur de diffusion et W à la métrique (matrice
diagonale des éléments locaux de surface ∇s1∇s2).
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L’Eq. III.1.20 est utilisée dans Weaver et Courtier [103] pour un champ sur grille phy-
sique (régulière ou Gaussienne). La présence de W−1 illustre explicitement la dépendance à la
grille de l’opérateur de corrélation et ainsi au produit scalaire du terme d’ébauche Jb dont la
métrique dépend de C−1. Ici W désigne Wg et nous définissons l’opérateur Bg :
Bg = ΣΛLW
−1
g ΛΣ. (III.1.21)
D’après Weaver et Courtier [103], nous avons la relation suivante concernant la matrice de
covariance :
LW−1 = L
1
2W−1L
T
2 , (III.1.22)
où L
1
2 est la diffusion sur la moitié de l’intervalle pseudo-temporel utilisé pour L. En concaténant
les Eqs. III.1.21 et III.1.22 nous obtenons la relation :
Bg = ΣΛL
1
2W−1g L
T
2 ΛΣ. (III.1.23)
En injectant l’inverse de l’opérateur Bg comme nous venons de le définir dans Jb, nous
pouvons écrire :
Jb(xg) =
1
2
δxTg Σ
−1Λ−1L
−T
2 WgL
−1
2 Λ−1Σ−1δxg. (III.1.24)
Dans l’annexe D, nous développons la fonction coût de l’ébauche Jb afin de l’exprimer comme un
produit scalaire cartésien de deux vecteurs spectraux. Ce développement s’appuie sur l’expression
de l’opérateur de diffusion L dans l’espace spectral :
L = SLsA, (III.1.25)
où Ls est une matrice diagonale correspondant à la diffusion dans l’espace spectral (dont l’ex-
pression est fournie dans l’annexe C). Il en résulte que la fonction coût de l’ébauche peut s’écrire :
Jb(xg) =
1
2 [W
1
2
s L
−1
2
s AΛ−1Σ−1δxg]T [W
1
2
s L
−1
2
s AΛ−1Σ−1δxg]. (III.1.26)
1.3.2 Préconditionnement
Nous utilisons le préconditionnement suivant sur la variable δxg :
vs =W
1
2
s L
−1
2
s AΛ−1Σ−1δxg. (III.1.27)
Notons que la variable vs est exprimée dans l’espace spectral.
De manière équivalente, en utilisant la relation S = A−1, on exprime δxg en fonction de vs :
δxg = ΣΛSL
1
2
sW
−1
2
s vs. (III.1.28)
On définit la matrice B
1
2 = ΣΛSL
1
2
sW
−1
2
s et l’Eq. III.1.28 devient alors :
δxg = B
1
2vs. (III.1.29)
En injectant l’Eq. III.1.27 dans l’Eq. III.1.26, on obtient la relation :
Jb(vs) =
1
2
〈vs,vs〉c. (III.1.30)
Nous pouvons maintenant entiérement réécrire la fonction coût du 3D-FGAT en fonction de vs :
J(vs) =
1
2
〈vs,vs〉c +
1
2
p∑
i=1
〈
(di −Hi(B
1
2vs)),R
−1(di −Hi(B
1
2vs))
〉
c
. (III.1.31)
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1.3.3 Gradient
Nous déduisons de l’Eq. III.1.31 les gradients de Jb et de Jo :
∇Jb(vs) = vs, (III.1.32)
et
∇Jo(vs) = −B
T
2
p∑
i=1
HTi R
−1
i (di −Hi(B
1
2vs)). (III.1.33)
La transposée de B
1
2 s’écrit B
T
2 = W
−T
2
s L
T
2
s STΛTΣT . En y injectant la relation de l’Eq.
III.1.17 sur le transposé de Σ, on obtient :
B
T
2 =W
−T
2
s L
T
2
s WsAW
−1
g ΛΣ.
Et comme Ws et Ls sont des matrices diagonales, on simplifie cette relation pour obtenir :
B
T
2 = L
1
2
sW
1
2
sAW−1g ΛΣ. (III.1.34)
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2L’algorithme de la boucle externe
Dans l’approche 4D-Var incrémentale, le processus de minimisation utilise un vecteur de
contrôle qui est propagé par un modèle linéaire à la place d’un modèle de prévision complet.
Cette version nécessite la linéarisation des opérateurs d’assimilation qui est effectuée dans le
voisinage d’une première estimation ou guess. Ce guess est habituellement l’état d’ébauche.
Mais la solution du problème d’optimisation linéarisé peut être utilisée comme un nouveau
point guess autour duquel on linéarise les opérateurs d’assimilation (à la place de l’ébauche).
Cela donne naissance à un nouveau problème linéaire à résoudre. Cette opération peut être
répétée itérativement : cette procédure fait référence à l’introduction de la boucle externe.
L’algorithme de la boucle externe a été proposé par Courtier et al. [18] et est utilisé en
sciences atmosphériques depuis plus d’une dizaine d’années maintenant (Veersé et Thépaut
[99]). Il a été développé dans le but d’utiliser un modèle de propagation linéaire simplifié à
chaque itération de la boucle externe. Cette simplification du modèle peut considérablement
réduire le coût de l’assimilation et la complexité du modèle est habituellement affinée avec le
numéro de l’itération de la boucle externe.
Le système d’assimilation Valentina travaille déjà avec un opérateur d’observation linéaireH.
Et nous avions choisi initialement d’utiliser la méthode d’assimilation 3D-FGAT qui est basée sur
l’hypothèse que le modèle linéaire M, qui propage l’incrément jusqu’au temps de l’observation
durant le processus de minimisation, est l’identité I. En conséquence, la fonction coût que nous
utilisons est déjà linéaire.
C’est pourquoi, avant de faire varier la résolution de M d’une boucle externe à l’autre,
j’ai voulu voir si l’intégration de M avec des champs corrigés à chaque itération de la boucle
externe est capable de pallier l’hypothèse simplificatrice à l’origine de la méthode 3D-FGAT. En
effet, la méthode 3D-FGAT négligeant l’information provenant du modèle lors du processus de
minimisation, l’innovation calculée dans la nouvelle boucle externe pourrait intégrer la physique
dans l’incrément apporté au champ initial.
Dans une première section, nous présentons le formalisme associé à la boucle externe. Celui-ci
est explicité dans le cas de l’assimilation avec le 3D-FGAT. Nous voyons ensuite dans une seconde
section comment les cœfficients correctifs multiplicatifs appliqués aux matrices de covariance
d’erreur (introduits dans la section 3.3 de la partie II) sont calculés dans le cas avec boucle
externe.
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2.1 La boucle externe appliquée au 3D-FGAT
On rappelle que x0 est l’estimation de l’analyse au temps t0 où l’incrément est ajouté, xb
l’ébauche et yoi le vecteur des observations au temps ti. On rappelle également que la fonction
coût de l’Eq. II.1.24 pour la méthode 4D-Var s’écrit :
J(x0) =
1
2
(x0 − xb)TB−1(x0 − xb)
+
1
2
N∑
i=0
(yoi −Hi[M07→i[x0]])TR−1i (yoi −Hi[M07→i[x0]]). (III.2.1)
On définit di = yoi −Hi[M07→i[x0]].
On note xg0 l’état autour duquel on linéarise les opérateurs d’assimilation dans la méthode
4D-Var incrémentale, aussi appelé le guess. On pose :
x0 = x
g
0 + δx0. (III.2.2)
Sous réserve que δx0 est suffisamment petit, on fait l’hypothèse que l’on a :
di = y
o
i −Hi[M07→i[xg0]]−HiM07→iδx0.
On pose :
dgi = y
o
i −Hi[M07→i[xg0]]. (III.2.3)
En utilisant l’Eq. III.2.2, on a que : x0 − xb = xg0 + δx0 − xb.
On pose :
xb = xg0 + δx
b. (III.2.4)
Et on peut donc écrire :
x0 − xb = δx0 − δxb. (III.2.5)
Ainsi, en insérant les Eqs. III.2.3 et III.2.5 dans l’Eq. III.2.1 et en changeant la variable de
contrôle, la fonction coût s’écrit :
J(δx0) =
1
2
(δx0 − δxb)TB−1(δx0 − δxb)
+
1
2
N∑
i=0
(dgi −HiM07→iδx0)TR−1i (dgi −HiM07→iδx0). (III.2.6)
L’hypothèse à la base du 3D-FGAT considère que : M07→i = I. Et dans ce cas, la fonction
coût est définie comme suit :
J(δx0) =
1
2
(δx0 − δxb)TB−1(δx0 − δxb) + 1
2
N∑
i=0
(dgi −Hiδx0)TR−1i (dgi −Hiδx0). (III.2.7)
Notons que l’utilisation de la boucle externe impose d’apporter l’incrément calculé pour le guess
au temps initial.
La Fig. III.2.1 illustre le fonctionnement de la boucle externe. Lors de la première boucle
externe, notée b1, on prend x
g
0(b1) = x
b et l’on retrouve alors l’écriture de la fonction coût du
3D-FGAT sans boucle externe. Lors du changement de boucle, Jb, le terme de rappel à l’ébauche,
ne change pas puisqu’il représente l’écart au temps initial de la solution à l’ébauche pondéré par
les incertitudes. J0, le terme relatif aux observations, est par contre différent. En effet, si l’on
note bk l’indice courant de la boucle externe, on a choisi x
g
0(bk) = x
a
0(bk−1). Ainsi d
g
i et δx0 sont
tous deux modifiés.
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1 2 3
Analyse
Analyse
Analyse
{d     =
g
(b )2
g
i(b )2
H
x     = x
iM0,i[x     ]g −y(b )2
{
x     = x
g
(b )3
d     =gi(b )3
H iM0,i[x     ]−yg(b )3
Boucle externe
Numéro de lai
0
i
x(b )2
x(b )3
xb xb
xa
a
(b )1
a
0
Etat du modèle
/ Innovation
{d     =i(b )1g H iM0,i[x     ](b )1g −yi
x     = xg b
a(b )1
a(b )2
(b )1
0
Fig. III.2.1 : Changement de boucle en boucle du guess intégré par M et de l’innovation calculée.
2.2 Le calcul des cœfficients correcteurs avec boucle externe
Nous avons vu dans la section 3.3 de la partie II que le système Valentina permet de corriger
de façon optimale les matrices de covariance d’erreur d’ébauche et d’observation par un cœfficient
multiplicatif. Nous souhaitions continuer à profiter de cette méthode avec la boucle externe et
j’ai donc utilisé cette combinaison au sein de Valentina. Dans le cas de la boucle externe, la
solution de la fonction coût de l’Eq. III.2.7 s’écrit sous forme matricielle :
xa0 = x
b +Kd, (III.2.8)
avec
d = dg −Hδxb. (III.2.9)
Avec la formulation de l’Eq. III.2.8, le calcul du cœfficient correctif s2o de l’Eq. II.3.11 reste
valable sous l’hypothèse du 3D-FGAT que le linéaire du modèle est l’identité. La difficulté réside
alors dans le calcul de d de l’Eq. III.2.9. En remplaçant l’expression de dg et de xb dans l’Eq.
III.2.9, on montre que :
d = yo −H[M[xg0]]−H
(
xb − xg0
)
. (III.2.10)
En remplaçant xg0 par x
g
0(bk) = x
a
0(bk−1) dans l’expression δx
b de l’Eq. III.2.4, nous avons :
δxb (bk) = x
b − xa0 (bk−1)
=
{
xb − xg0 (bk−1)
}
−
{
xa0 (bk−1)− xg0 (bk−1)
}
= δxb (bk−1)− δxa0 (bk−1)
= −B1/2va (bk−1) . (III.2.11)
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L’incrément sur l’ébauche, par rapport au guess, pour la boucle bk est donc égal à l’opposé de
l’incrément de l’analyse, par rapport à l’ébauche, de la boucle précédente bk−1. Dans Valentina,
nous stockons donc B1/2va après chaque analyse et nous calculons d par :
d (bk) = y
o −H[M[xg0 (bk)]] +HB1/2va (bk−1) . (III.2.12)
L’algorithme de calcul des cœfficients correcteurs pour une journée d’assimilation avec des
boucles externes pour le 3D-FGAT est donc :
1. initialisation,
(a) s2o et s
2
b avec les valeurs de la journée précédente,
(b) R et B avec respectivement s2oR et s
2
b B ;
2. boucle d’indice fm sur les fM fenêtres d’assimilation,
(a) initialisation de xgfm (b1) = x
b,
(b) boucle d’indice bk sur les bK boucles externes,
i. calcul des innovations dgfm(bk) = y
o
fm
−H[M[xgfm(bk)]],
ii. calcul de l’analyse vafm(bk), puis x
a
fm
(bk),
iii. mise à jour du guess xgfm(bk+1) = x
a
fm
(bk),
iv. calcul de HB1/2vafm(bk) si bk = bK−1,
(c) calcul de yofm −H[M[xafm(bK)]],
(d) calcul de dfm = d
g
fm
(bK) +HB1/2vafm(bK−1) ;
3. calcul du coefficient correcteur s2o pour la journée tel que
s2o =
1
fM
fM∑
fm=1
dTfm
(
yofm −H[M[xafm(bK)] ]
)
Trace (Rfm)
;
4. calcul du coefficient correcteur s2b pour la journée tel que
2
fM
fM∑
fm=1
J
(
xafm , s
2
o, s
2
b
)
pfm
= 1 ;
5. mise à jour des coefficients correcteurs s2o et s
2
b .
92
3Combinaison de la boucle externe
avec le 3D-FGAT
Avant de développer une assimilation multi-échelles avec le 3D-FGAT, j’ai testé les effets de
la combinaison de l’algorithme de la boucle externe avec la méthode d’assimilation variationnelle
3D-FGAT. Cette étude est présentée dans la première section de ce chapitre. Nous avons assimilé
les données provenant de l’instrument MLS embarqué à bord du satellite Aura (c.f. section 4.2
de la partie I) durant le mois d’août 2007. Nous avons constaté que les résultats n’étaient pas
conformes à ceux auxquels on peut s’attendre, notamment au pôle sud. En effet, les analyses
obtenues y étaient dégradées et présentaient des valeurs d’écarts-type aux observations assimilées
plus grandes que celles des prévisions. J’ai mis ce phénomène en liasion avec la présence de vents
particulièrement forts entre 90˚ S et 45˚ S.
Ce constat a motivé l’écriture d’un article évaluant les mérites de l’utilisation d’un schéma
d’assimilation 3D-FGAT avec l’algorithme de la boucle externe pour des situations atmosphé-
riques gouvernées par le transport. Cette situation y est illustrée par l’étude de cas théoriques,
suivie de celle d’un cas pratique avec l’assimilation de données réelles dans Mocage. Nous met-
tons ainsi en évidence les faiblesses de ce type de schéma dans les régions où la vitesses du vent
est comparable au rapport de la distance parcourue par les particules atmosphériques sur la
durée de la fenêtre d’assimilation. Dans la deuxième section de ce chapitre, nous présentons cet
article publié dans le journal Monthly Weather Review.
En conséquence, la stratégie visant à combiner la boucle externe et la méthode 3D-FGAT
n’est pas viable dans notre application. Nous avons donc décidé de nous tourner vers la méthode
4D-Var et l’algorithme de la boucle externe est mis de côté pour le moment. Nous explicitons
les motivations de ce choix dans la troisième et dernière section de ce chapitre.
3.1 Avantages et défauts de la boucle externe combinée au 3D-
FGAT
3.1.1 Expérience numérique
Afin de tester la combinaison de la boucle externe et du 3D-FGAT, nous avons assimilé
les données provenant d’Aura/MLS au sein du modèle MOCAGE. Les caractéristiques de l’ins-
trument MLS ont été précédemment introduites à section 4.2.1 de la partie I à la page 36.
Deux observations successives de MLS étant séparées par une distance de 1.5˚ , nous avons donc
construit un jeu de super-observations sur la grille régulière 2˚ par 2˚ que nous utilisons dans
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notre étude. Durant le mois d’août 2007, MLS fournit environ 1 900 profils d’ozone par jour et
nous considérons jusqu’à 16 niveaux de pression allant de 0.68 hPa à 215.44 hPa pour chacun de
ces profils.
L’étude se déroule pendant le mois d’août 2007. La condition initiale utilisée pour le 1er août
2007 provient d’une précédente assimilation des données Aura/MLS au sein de MOCAGE. MO-
CAGE est ici utilisé avec le schéma chimique linéaire Cariolle (c.f. section 2.3 de la partie II).
Nous introduisons de manière succinte les paramètres que nous avons utilisé pour notre
assimilation :
1. Résolution horizontale de la grille modèle : 2˚ par 2˚ ;
2. Taille de la fenêtre d’assimilation : 3 h ;
3. Nombre d’itérations de la boucle externe : 2, 3 ou 5 ;
4. Seuil de rejection des observations : 50% pour chaque itération de la boucle externe ;
5. Nombre d’itérations du minimiseur : 25 pour les premières boucles et 100 pour la dernière ;
6. Introduction de l’incrément : au début de la fenêtre d’assimilation (condition imposée par
l’algorithme de la boucle externe) ;
7. Utilisation des coefficients correctifs so et sb (c.f. section 2.2) ;
8. Longueur de portée de la corrélation verticale : 10 log(hPa) ;
9. Longueur de portée de la corrélation horizontale : 440 km (ce qui correspond à une valeur
de 4˚ à l’équateur) ;
On réalise les différentes expériences en faisant varier le nombre d’itérations de la boucle externe
utilisées.
3.1.2 Résultats
Comparaison aux observations assimilées
Nous nous plaçons tout d’abord dans un cas avec 2 itérations de boucle externe. Comme
première estimation de la cohérence de la boucle externe, on peut vérifier que les incréments
générés d’une boucle à l’autre ne s’opposent pas (i.e. que l’on ne va pas générer des structures
de valeur opposée). La Fig. III.3.1 représente la moyenne zonale et temporelle des incréments
calculés lors de première itération de la boucle externe, lors de la seconde itération de la boucle
externe ainsi que l’incrément total (leur somme). On constate ainsi sur les images du haut de
la Fig. III.3.1 que l’incrément conserve globalement la même structure entre la première et la
seconde boucle. L’incrément de la seconde boucle accentue donc la correction apportée par la
première en générant une correction de plus faible amplitude. Cela justifie le fait d’utiliser un
nombre d’itérations du minimiseur moins élevé pour les premières boucles, l’ordre de grandeur
des structures générées diminuant de boucle en boucle.
Nous reproduisons maintenant la même expérience pour laquelle nous venons de regarder
la moyenne des incréments, mais en augmentant le nombre d’itérations de la boucle externe
à 3 puis à 5. Nous avons vérifié la cohérence de notre système d’assimilation par une autre
estimation qui consiste à regarder les valeurs des biais et des écarts-types des analyses par
rapport aux observations assimilées. Dans ce chapitre, les biais et les écarts-types représentés
sont normalisés par la climatologie de Fortuin et Kelder [34]
Pour nos trois expériences, la moyenne mensuelle des biais et des écarts-types est représentée
sur la Fig. III.3.2 dans la bande de latitude [60˚ N : 90˚ N]. Dans les 3 cas, on voit clairement
que les biais et les écarts-types diminuent fortement avec l’analyse de la première boucle et
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Fig. III.3.1 : Moyenne zonale et temporelle (en ppmv) sur le mois d’août 2007 de l’incrément pour 2
itérations de la boucle externe. En haut à gauche : incrément de la 1ère itération ; en haut à droite :
incrément de la 2e itération ; en bas à gauche : incrément total (la somme des deux incréments) ; en bas
à droite : incrément de la 1ère itération représenté avec la même échelle que celui de la 2e itération.
que cette diminution se poursuit plus légérement avec l’analyse de la deuxième boucle. Dans
les cas avec 3 et 5 itérations de la boucle externe, cette diminution devient insignifiante avec
les analyses suivantes. Et dans le cas avec 5 itérations de la boucle externe, on peut tout de
même noter que les biais obtenus dans la basse mésosphère (au-dessus de 3hPa) sont inférieurs
dès la première boucle au cas avec 2 itérations de la boucle externe (à 1 hPa, on passe de 11
à 9% environ pour la première boucle et de 9 à 6% environ pour la seconde, alors que le biais
est de 10% pour l’analyse finale avec 2 itérations de la boucle externe). Cela tend à prouver
qu’à certains niveaux de pression, l’analyse se rapproche de plus en plus des observations avec
l’augmentation du numéro de la boucle externe.
La région présentée à l’instant est représentative des résultats obtenus dans les bandes [30˚ S :
30˚ N] et [30˚ N : 60˚ N]. Les valeurs des biais et des écarts-types d’une boucle à l’autre y sont
ainsi conformes à celles que l’on s’attendait à obtenir avec l’utilisation de l’algorithme de la
boucle externe. Malheureusement les résultats obtenus ne sont pas semblables autour du pôle
sud et nous explorons ce résultat dans la suite.
Comportement de l’assimilation au pôle sud
Nous considérons maintenant les cas avec 2 et 3 itérations de la boucle externe dans la bande
de latitude [90˚ S : 60˚ S]. Nous nous intéressons encore aux valeurs des biais et des écarts-types
(normalisés) par rapport aux observations Aura/MLS assimilées. Celles-ci sont représentées sur
la Fig. III.3.3. On voit très nettement pour le cas avec 3 itérations de la boucle externe que le
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Fig. III.3.2 : Biais (en haut, en %) et écarts-types (en bas, en %) par rapport aux observations Aura/MLS
assimilées dans la bande de latitude [60˚ N : 90˚ N] pour les cas avec 2, 3 et 5 itérations de la boucle externe
(de gauche à droite). En bleu foncé : biais et écarts-types de la prévision ; en bleu ciel : de la première
boucle ; en rouge : de l’analyse ; en mauve : de la deuxième boucle (cas avec 3 et 5 itérations) ; en noir et
en vert : des troisième et quatrième boucles (cas avec 5 itérations).
biais augmente de boucle en boucle, particulièrement autour de 10 hPa. Quant à l’écart-type, il
diminue lors de la première boucle mais augmente lors des suivantes. Nous avons donc souhaité
expliquer les causes de ce comportement.
Notre étude se déroule pendant le mois d’août. En Antarctique, nous sommes donc en hiver
et les nuits sont continues. Le vortex polaire y isole les masses d’air de l’extérieur et ainsi
les composés destructeurs de l’ozone s’y accumulent. Le retour des rayons du soleil active en
particulier la chimie des chlores. Cela va contribuer à la perte chimique de l’ozone et à la
formation du trou de la couche d’ozone (c.f. la section 3.3 de la partie I, page 29).
À cette période de l’année, l’atmosphère est caractérisée par la présence de vents extrêmement
forts au pôle sud. La Fig. III.3.4 représente l’intensité des vents moyennée sur le mois d’août
2007. L’intensité (en km/h) et la direction des vents horizontaux à une altitude de 10 hPa sont
représentées sur la figure de gauche. On voit que la zone dynamiqument la plus forte se situe
entre 80˚ S et 40˚ S. L’intensité du vent (en km/h), en fonction de la latitude et des niveaux de
contrôle, et moyennée zonalement, est représentée sur la figure de droite. En moyenne, le niveau
10 de MOCAGE correspond à peu près à une valeur de 4.2 hPa et le niveau 20 à une valeur de
35.8 hPa. On peut donc en déduire qu’au pôle sud, au niveau de la stratosphère, les vents sont
bien plus forts que sur le reste du globe.
Comme nous venons de le voir sur la Fig. III.3.4, à 10 hPa, les vents sont bien plus forts au
niveau du pôle sud. Ainsi, lorsque l’on choisit une fenêtre d’assimilation de 3h et que l’incrément
est ajouté à l’ébauche en début de fenêtre, cet incrément peut se retrouver après propagation
du modèle jusqu’à 1000 km, voir 1500 km, de l’endroit où il a été inséré. Et si l’observation
est réalisée à la fin de la fenêtre d’assimilation, alors l’incrément introduit n’est plus présent à
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Fig. III.3.3 : Biais (en haut, en %) et écarts-types (en bas, en %) par rapport aux observations Aura/MLS
assimilées dans la bande de latitude [90˚ S : 60˚ S] pour les cas avec 2 et 3 itérations de la boucle externe
(de gauche à droite). En bleu foncé : biais et écarts-types de la prévision ; en bleu ciel : de la première
boucle ; en rouge : de l’analyse ; en mauve : de la deuxième boucle (cas avec 3 itérations).
l’emplacement de l’observation lors de la projection du champ dans l’espace des observations
(lors du calcul de l’innovation). Cette situation est illustrée par la Fig. III.3.5. Ainsi, lors de
l’analyse de la seconde itérations de la boucle externe, l’effet de l’analyse précédente s’est déplacé
et le système va alors tendre à recréer le même incrément que celui de la première boucle et
ainsi de suite. Les incréments s’additionnant, l’analyse finale sera très éloignée de l’observation.
D’autre part, la répartition des observations peut faire qu’à certains endroits, l’incrément
apporté lors de l’analyse précédente aura été transporté par la propagation du modèle jusqu’aux
points d’autres observations ! Dans ce cas extrême, on peut augmenter le biais et l’écart-type en
ces points par rapport à l’analyse précédente. La minimisation de J0 (le terme de la fonction
coût mesurant l’écart aux observations) tend alors à corriger l’erreur apportée tandis que celle
de Jb (le terme de la fonction coût mesurant l’écart à l’ébauche) se fait à un instant où cette
erreur n’est pas encore présente, ce qui n’améliore pas la convergence de la minimisation.
L’hypothèse simplificatrice du 3D-FGAT qui consiste à ne pas propager l’incrément lors du
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Fig. III.3.4 : À gauche : intensité (couleur, en km/h) et direction (flèches) des vents horizontaux au
niveau de pression 10 hPa (correspondant au niveau 14 de la grille verticale de MOCAGE). À droite :
moyenne zonale de l’intensité du vent (en km/h), en fonction de la latitude et des niveaux de contrôle.
Les vents sont obtenus par interpolation des fichiers de forçage provenant des analyses opérationnelles du
CEPMMT sur la configuration de MOCAGE avec grille horizontale régulière 2˚ par 2˚ et grille verticale
avec 60 niveaux. Ils sont moyennés sur le mois d’août 2007.
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Fig. III.3.5 : Illustration du transport de l’incrément entre le temps t = 0 et le temps de l’observation.
La courbe noire représente la concentration du champ d’ozone le long d’une droite suivant la direction du
vent dominant. y0 représente la concentration et la position de l’observation. La courbe rouge représente
l’incrément apporté au champ d’ozone au temps t = 0 puis au temps de l’observation.
processus de minimisation est donc responsable de l’augmentation des biais et des écarts-types
dans les zones à dynamique rapide. Cette explication révèle que le même comportement existe
sans l’utilisation de l’algorithme de la boucle externe. Cependant, comme il n’y a qu’une seule
analyse, le déplacement de l’incrément hors des zones observées qui aurait lieu lors d’une seconde
propagation du modèle n’est pas visible dans les biais et les écarts-types.
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Fig. III.3.6 : Différence (en DU) entre les colonnes totales du 27 août 2007 à 06 UTC issues d’une
prévision à partir de l’analyse et celles issues d’une prévision à partir de l’ébauche. Les carrés représentent
les positions des observations assimilées pour construire l’analyse. L’assimilation de MLS a été réalisé
avec 3 itérations de la boucle externe.
La Fig. III.3.6 étaye l’explication que l’on vient de fournir. En effet, elle représente les
différences (en DU) entre les colonnes totales issues d’une prévision à 3 h à partir de l’analyse et
celles issues d’une prévision à 3h à partir de l’ébauche. Cette différence correspond à l’incrément
apporté au modèle et propagé pendant les 3 h de la fenêtre d’assimilation. L’incrément propagé
peut se situer nettement décalé par rapport aux positions des observations, représentées ici par
des carrés. La distance de cet écart entre l’incrément propagé et les positions des observations
se distingue particulièrement dans le vortex polaire et la direction de l’écart suit bien le sens des
vents horizontaux de la Fig. III.3.4 (d’ouest en est au pôle sud).
3.2 Article publié au journal Mon. Wea. Rev.
Nous avons souhaité creuser plus en détails les causes des comportements observés dans
l’étude que j’ai réalisée dans la section précédente. Le travail ainsi réalisé a donné lieu à l’écriture
d’un article publié au journal Monthly Weather Review le 17 août 2010. Dans cette section, nous
résumons et présentons cet article.
3.2.1 Résumé de l’article
L’assimilation de données variationnelle 3D-FGAT apparaît être un bon compromis entre
la précision et le temps de calcul total. En termes de besoins informatiques, elle est moins
gourmande que la méthode 4D-Var puisque l’incrément n’est pas propagé dans le temps par un
modèle. Cependant, la comparaison entre le modèle et les observations est toujours calculée au
temps exact de l’observation, contrairement au 3D-Var. Une caractéristique intéressante du 4D-
Var est le processus itératif, aussi connu en tant que boucle externe. L’algorithme de la boucle
externe peut aussi être utilisé en conjonction avec le 3D-FGAT. Mais cela nécessite l’application
de l’incrément d’analyse au début de la fenêtre d’assimilation.
Les avantages et les inconvénients de l’utilisation de cette variante inhabituelle du 3D-FGAT
sont illustrées dans cette publication sur deux applications centrées sur le transport, l’un des
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phénomènes principaux controlant l’évolution atmosphérique. La première application consiste
en l’advection uni-dimensionnelle d’un traceur passif. Par trois situations représentatives, on
démontre les bénéfices de la boucle externe, exception faite des situations pratiques dominées
par une dynamique très rapide tel qu’un vent zonal de 50m.s−1 sur le cercle équatorial, lorsque la
fenêtre d’assimilation est de 3 h. La seconde application consiste en l’assimilation avec la méthode
3D-FGAT de véritables mesures d’ozone à l’intérieur d’un modèle de Chimie-Transport. Cette
application confirme les résultats précédents, montrant que l’analyse du 3D-FGAT avec la boucle
externe produit une surestimation de l’incrément d’ozone dans les régions où la vitesse du vent
est importante comparée à la distance parcourue par les particules atmosphériques pendant la
durée de la fenêtre d’assimilation.
3.2.2 Article
3.2. Article publié au journal Mon. Wea. Rev. 101
On the Merits of Using a 3D-FGAT Assimilation Scheme with an Outer
Loop for Atmospheric Situations Governed by Transport
SE´BASTIEN MASSART, BENJAMIN PAJOT, AND ANDREA PIACENTINI
CERFACS/SUC CNRS-URA 1875, Toulouse, France
OLIVIER PANNEKOUCKE
CNRM/GAME, Me´te´o-France/CNRS, Toulouse, France
(Manuscript received 22 September 2009, in final form 17 August 2010)
ABSTRACT
Three-dimensional variational data assimilation (3D-Var) with the first guess at appropriate time (FGAT)
appears to be an attractive compromise between accuracy and overall computing time. It is computationally
cheaper than four-dimensional (4D)-Var as the increment is not propagated back and forth in time by
amodel, yet the comparison between themodel and the observations is still computed at the right observation
time. An interesting feature of the 4D-Var is the iterative process known as the outer loop. This outer-loop
approach can also be used in conjunction with 3D-FGAT. But it requires the application of the 3D-FGAT
analysis increment at the beginning of the assimilation window.
The pros and cons of using this unusual 3D-FGAT variant are illustrated in this paper on two applications
focused on the transport, one of the main phenomena governing the atmospheric evolution. The first one is
the one-dimensional advection of a passive tracer. By three representative situations, it shows the benefits
of the outer loop, except for practical situations driven by very rapid dynamics such as a zonal wind of
50 m s21 on the earth’s great circle, when the assimilationwindow has a size of 3 h. The second application is the
3D-FGAT assimilation of true ozonemeasurements into a chemical–transport model. It confirms the previous
results, showing that the 3D-FGAT analysis with the outer loop produces an overestimation of the ozone
increment in regions where the wind speed is high compared to the time length of the assimilation window.
1. Introduction
In geosciences, data assimilation designates the pro-
cess in which different kinds of observations distributed
in time and space are merged together with a dynamical
numericalmodel (Talagrand 1997). Its aim is to determine
as accurately as possible the state of the modeled phe-
nomenon. Data assimilation was initially related to the
necessity of defining the initial state of numerical weather
prediction (NWP) models dealing with strong non-
linearities. In its beginning, data assimilation was con-
sidered to be a sequence of corrections performed at
successive observation times (Gandin 1963;Kalman 1960).
At every observation time, the corrections were computed
according to the available observations and were added to
the model solution. This approach has changed with the
variational methods. The idea of applying variational
methods in meteorology dates back to the 1960s (Sasaki
1958, 1970). Variational methods and in particular four-
dimensional variational data assimilation (4D-Var) pro-
vided an alternative approach that globally adjusts the
model solution to fit the complete set of the observations
available in a given time interval called the assimilation
window. Since the early 1980s, this approach has taken
advantage of the use of an adjoint equation to compute
the gradient of the cost function and then iteratively
solve the variational minimization problem. The varia-
tional approach was then successfully applied in the
mid-1980s to data assimilation problems in the context
of nonlinear dynamical models (Talagrand and Courtier
1987; Courtier and Talagrand 1987). The methodology
was later rapidly exported both to operational meteoro-
logical centers and to other geophysical domains, such as
oceanography (Thacker and Long 1988; Bennett 2002)
and atmospheric chemistry (Fisher and Lary 1995; Elbern
et al. 1997).
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In the 1990s, one main objective for operational im-
plementations was to reduce 4D-Var calculations to an
affordable level of computational time. For example,
Courtier et al. (1994) report that, in 1994 at the Euro-
pean Centre for Medium-Range Weather Forecasts
(ECMWF), 4D-Var assimilation on a 24-h window, with
30 minimizer iterations, required as much computa-
tional time as the integration of 100 days of the direct
model. This period was dedicated to finding low-cost
assimilation solutions such as three-dimensional varia-
tional data assimilation (3D-Var; Courtier et al. 1998).
The 3D-Var with the first guess at appropriate time
(3D-FGAT) also appeared and was shown to be supe-
rior to 3D-Var (Fisher and Andersson 2001). Contrary
to 3D-Var, it propagates in time the background (or
prior estimate) state with the complete forecast model
in order to compare this state to the observations at
the observation time, as in 4D-Var. Another lower-cost
solution proposed by Courtier et al. (1994) is an in-
cremental approach based on a 4D-Var in terms of in-
crements. In the 4D-Var incremental approach, the
minimization process uses an increment that is propa-
gated with a linear model instead of the complete fore-
cast model. This version requires the linearization of the
assimilation operators, which is carried on in the vicinity
of the first guess. This first guess is usually the prior es-
timate (or the background) state. But the solution of the
linearized optimization problem can be used as a new
first-guess point where to linearize the assimilation op-
erators (instead of the prior estimate state). This gives
raise to a new linear problem to solve. This operation
can be iteratively repeated: this procedure refers to in-
troducing use of an outer loop. At each iteration of this
outer loop, one can use a different simplified linear
propagation model. Because a simple linear model may
spectacularly reduce the cost of the assimilation, the
complexity of the model is usually increased with the
number of the iteration.
Simplified linear models applied with the incremental
4D-Var are commonly obtained by omitting some phys-
ical process or using a lower spatial resolution (Courtier
et al. 1994). The simplest linear model is the identity
matrix. The choice of the identity matrix instead of a lin-
earized forecast model to propagate the increment is the
basis of the 3D-FGAT, which is of particular interest
because the tangent linear and adjoint model integrations
explain most of the total computing cost of 4D-Var
(Gauthier et al. 2007). This makes 3D-FGAT a hybrid
method between 4D-Var and 3D-Var. 3D-FGAT is a
useful method since it does not need the adjoint of the
linearized propagation model. It is a nonnegligible ad-
vantage since, for many applications, the adjoint of the
linearized propagation model is not immediately or
easily available. 3D-FGAT is in addition more precise
than 3D-Var (Lorenc and Rawlins 2005; Laroche et al.
2007). Within 3D-FGAT, the misfit between the model
and the observations is computed at the real observation
times while 3D-Var uses a single synoptic observation
time per assimilation window. Being ordinarily a 4D-Var
feature, the outer loop can also be a 3D-FGAT one. In
such a case, the 3D-FGAT analysis increment is neces-
sarily added at the beginning of the assimilation window,
which results in a 3D-FGAT variant. All the more, the
3D-FGAT analysis increment is normally added at the
middle of the assimilation window.
Even if computers aremore andmore powerful, having
a cheaper assimilation method than 4D-Var and a more
precise one than 3D-Var is still pertinent. As an example,
3D-FGAT is relevant for providing reanalyses of the
chemical atmospheric composition over long periods,
which is useful for trends estimation and to detect the
signature of the climate change on the composition of
the atmosphere. As the transport is one of the main
physical processes that control the atmosphere and in
particular its chemical composition, this study is dedi-
cated to phenomena whose evolution is governed by the
dynamics. It aims to illustrate with two models, the pros
and cons in this context, of the 3D-FGAT variant us-
ing the outer loop. The first model simulates the one-
dimensional advection of a passive tracer. Section 3 of
this paper presents this model and its use to demonstrate
the particular behavior of the 3D-FGAT with the outer
loop in three specific situations: the first one is the assim-
ilation using a nonlinear observation operator, the second
one concerns the selection of the assimilated observa-
tions, and the last one is a situation that presents high
advection velocities. The second model is a comprehen-
sive Chemistry–Transport Model (CTM). Section 4 de-
scribes a situation encountered while assimilating real
data in this CTM using a 3D-FGAT method with the
outer loop. Section 2 provides the theoretical background
by introducing the variational data assimilation methods
with emphasis on the outer loop. Finally, the conclusions
are presented in section 5.
2. Variational data assimilation
Variational assimilation aims at globally adjusting a
model solution to all the observations available over a
given time interval named assimilation window. Most
variational algorithms define a scalar function that, for
any model solution over the assimilation window, mea-
sures a weighted distance between that solution and the
available observations, and between that solution and
a prior estimate of the true solution. That so-called ob-
jective or cost function is the foundation of 4D-Var.
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Variational methods exist in a variety of formulations.
We present hereafter the variant form of the 4D-Var
cost function in terms of increments, the outer loop, and
the FGAT formulations.
a. 4D-Var in terms of increments
4D-Var aims at providing the best estimate xa of the
unknown true state xt at t0, the initial time of the as-
similation window. This estimate, referred to as analysis,
is a particular initial condition of the propagation (or
forecast) model M. It is computed using the observa-
tions yo available over the time interval [t0, tP], where tP
is the final time of the assimilation window. The model
solution x(ti) at the observation time ti is compared to
the observations yo(ti) via the observation operator Hi.
The 4D-Var cost function is
J [x(t
0
)]5
1
2
[x(t
0
) x
b
]TB10 [x(t0) xb]
1
1
2

P
i50
[y
o
(t
i
)H
i
x(t
i
)]TR1i [yo(ti)Hix(ti)],
(1)
where the background (or prior estimate) field xb is an
estimate of the true state with an error derived from the
realization of an unbiased random variable of covariance
B0. The instrumental and representativeness observation
errors are included in the covariance matricesRi (Lorenc
1986). The model state x(ti) at the observation time ti is
the propagationof the initial state x(t0) via the operatorMi:
x(t
i
)5M
i
x(t
0
). (2)
Courtier et al. (1994) proposed a formulation of the
4D-Var cost function in terms of increments. The in-
crement dx(t0) is the difference between the initial and
the background states, dx(t0) 5 x(t0) 2 xb. Their for-
mulation assumes that the tangent linear operators Mi
and Hi ofMi and Hi, respectively, satisfy
M
i
[x(t
0
)1 dx(t
0
)] ’M
i
x(t
0
)1M
i
dx(t
0
), (3)
H
i
[x(t
i
)1 dx(t
i
)] ’H
i
x(t
i
)1H
i
dx(t
i
), (4)
for acceptablemagnitude of the perturbations dx(t0) and
dx(ti). Under the linearity hypothesis whose validity is
discussed in Tremolet (2004), Eqs. (3) and (4) are exact.
When the assimilation operators are at most weakly
nonlinear during the assimilation window, assuming Eqs.
(3) and (4) are suitable approximations, one can express
the model equivalent of the observations as a function of
the following increment:
H
i
M
i
x(t
0
)5H
i
M
i
x
b
1H
i
M
i
dx(t
0
). (5)
Under this linear approximation, the nonlinear cost func-
tion of Eq. (1) is approximated by the linear cost function:
J [dx(t
0
)]5
1
2
dx(t
0
)TB10 dx(t0)
1
1
2

P
i50
[d(t
i
) dy(t
i
)]TR1i [d(ti) dy(ti)].
(6)
Here dy(ti) 5 HiMidx(t0) and d(ti) is the innovation
vector at observation time ti, which represents the dis-
tance between the observations and the background state
propagated at ti with the nonlinear model, and projected
in the observation space with the nonlinear observation
operator:
d(t
i
)5 y
o
(t
i
)H
i
M
i
x
b
. (7)
The solution of the assimilation problem is obtained
by computing the increment dxa(t0) that minimizes the
cost function of Eq. (6). The analysis field xa(t0) is the
sum of this increment and the background state, xa(t0)5
xb 1 dxa(t0). In practical applications, the minimum of
Eq. (6) is computed by a minimization algorithm that
generally requires the gradient of the cost function. The
gradient is usually computed using adjoint methods.
Nevertheless, the minimum of Eq. (6) can be expressed
analytically by looking at the solution that nullifies the
gradient. One can demonstrate that the solution is
x
a
(t
0
)5 x
b
1K
4D[y
o
HMx
b
], (8)
with
K
4D
5BM
T
H
T[HMBMTHT1R]1, (9)
where yo is the generalized observation vector that
contains all the observations available over the assimi-
lation interval; B and R are the generalized covariance
matrices of background and observation errors, respec-
tively. In the sameway,M andH are the generalization of
Mi and Hi, with their tangent linear form M and H, re-
spectively. Equations (8) and (9) establish the link between
the linear form of 4D-Var in terms of increments and the
statistical estimation approach, as it also represents the
analysis step of the extended Kalman filter (Maybeck
1979).
b. The outer loop
The 4D-Var in terms of increments requires us to
linearize the assimilation operatorsM and H. The first
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time, the linearization is computed in the vicinity of the
background. It leads to the quadratic cost function of
Eq. (6). The minimization of this function results in
a first analysis. In a second step, this analysis can be used
as a new guess in the vicinity of which to linearize the
assimilation operators. This leads to a new cost function
to minimize, which results in a new analysis. This itera-
tive process is commonly denoted the ‘‘outer loop.’’ Its
aim is to approach the minimum of the nonlinear 4D-
Var cost function with a succession of quadratic cost
functions minimizations.
For the outer-loop formulation, the solution xn(t0) of
the iteration n is searched as an increment dxn(t0) to be
applied to the analysis xa
n21(t0) resulting from the pre-
vious iteration:
xn(t
0
)5 xn1a (t0)1 dx
n(t
0
). (10)
The analysis of Eq. (10) is then propagated in time by
the nonlinear forecast model in order to be compared
to the observations. In terms of increments, the model
equivalent of the observations is expressed as
H
i
M
i
xn(t
0
)5H
i
M
i
xn1a (t0)1H
n
iM
n
i dx
n(t
0
), (11)
where Hi
n and Mi
n denote, respectively, the linear ob-
servation operator and the linear model used for the
iteration n. The linear model can differ from the tangent
linear ofM and can differ from one iteration to another.
This is the basis of incremental variational methods. In
practical applications, Mn is the tangent linear of Mn
whereMn is a version ofM, which can have a coarser
horizontal resolution and could reflect a less detailed
description of the physical laws.
At each iteration n, observations are compared to the
best current estimate of the true state. This is another
key point of the outer-loop process. Actually, at itera-
tion n, observations are compared to the first guess xa
n21.
This current guess is the best estimate of the true state
given the linear estimation of the previous iteration
n 2 1; thus, it is updated at each iteration. The inno-
vation vector at time ti is then the difference between
the observations and the model equivalent of the state
xa
n21 given by Eq. (11):
dn(t
i
)5 y
o
(t
i
)H
i
M
i
xn1a (t0). (12)
As previously described and as explained by Courtier
et al. (1994), the outer loop was initially used to reduce
the cost of the assimilation process. But the outer loop
presents other interesting characteristics. It can be seen
as a way to iteratively solve a nonlinear problem by
a succession of (simpler) linear problems: successive
linearizations of the assimilation operators are recom-
puted around an updated trajectory that gets closer to
the truth at every iteration. The current analysis in-
crement becomes progressively smaller and therefore
compliant with the linearity hypothesis. For these rea-
sons, we aim at using the outer loop in conjunction with
a cheaper method than 4D-Var.
c. 3D-FGAT with the outer loop
In the incremental approach proposed by Courtier
et al. (1994), the linear model M can differ from the
tangent linear ofM. The FGAT approach represents an
extreme case where the linear model M is replaced by
the identity matrix in Eq. (5), which implies
H
i
M
i
(x
b
1 dx)5H
i
M
i
x
b
1H
i
dx, (13)
and the increment dx is no longer propagated in time.
The 3D-FGATmethod loses the dynamical aspect of the
4D-Var and is thus classified as a 3D variational method.
The background state is still compared to observations
at the observation time (i.e., the appropriated one) by
Eq. (7). As the linear propagator is the identity matrix,
the 3D-FGAT produces a static increment. According
to Fisher and Andersson (2001), the valid time of the
increment obtained by the classic 3D-FGAT (without
the outer loop) is the central time of the window (not
the initial time as in 4D-Var). Applying roughly the
3D-FGAT (or the 3D-VAR) analysis increment at the
central time may cause a chock response of the model.
To avoid this chock, the increment may be distributed
around the central time for example by digital filters
(Fillion et al. 1995), incremental digital filters (Gauthier
and The´paut 2001), or the incremental analysis update
approach (Bloom et al. 1996).
To perform an outer loop with the 3D-FGAT, the
increment has to be applied at the initial time, so to
compute the misfit between the new first guess xa
n21(t0)
and the observations at the observation time by Eq. (12).
Using Eq. (13), we rewrite the cost function of Eq. (6), so
the 3D-FGAT cost function at the iteration n is
J FGAT(dxn)5
1
2
[dxn1 dxnb]
T
B
1
0 [dx
n
1 dxnb]
1
1
2

P
i50
[dn(t
i
) Hni dx
n]T
3R
1
i [d
n(t
i
) Hni dx
n], (14)
where dxa
n
5 0 for the first iteration and dxa
n
5 dxa
n21(t0)2
xb afterward. The minimization of the cost function of
Eq. (14) produces the analysis increment dxa
n(t0) and
therefore an analysis xa
n(t0) 5 xa
n21(t0) 1 dxa
n(t0). This
3D-FGAT variant with the correction time placed at the
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beginning of the assimilation window will hereafter be
simply referred to as 3D-FGAT. This variant makes the
aforementioned filtering techniques that distribute the
increment around the central time not appropriate as
well. Moreover, as the data distribution is obviously more
likely to be about the middle time, the expected conse-
quence for this 3D-FGAT variant is that it will be pe-
nalized by the observations localized at the end of the
window. Indeed, the time inconsistency between the
propagated guess and the observations may introduce
large errors in the innovation vector. This paper does
not detail the differences between the classic 3D-FGAT
and the 3D-FGAT with the increment applied at the
beginning of the assimilation window. Nevertheless, their
results should not be too different under conditions of
weak enough impact from flow dependence over the as-
similation window. Moreover, both would be deficient
compared to 4D-Var under conditions of fast flow.
In the general nonlinear case, it is not possible to have
an analytic expression of both 4D-Var and 3D-FGAT
analyses as a function of the iteration of the outer loop.
But, in the linear case, the 4D-Var solution is given by
Eq. (8). The solution is found at the first iteration and
does not change with the next iterations. However, this
does not hold for 3D-FGAT (except if the model is the
identity) as its solution depends on the iteration. The
solution at the nth iteration is
xna 5 xb1K
FGAT[y
o
 H(x
b
 xnia ) HMx
n1
a ], (15)
where KFGAT is a gain matrix that does not contain the
linear propagator M:
K
FGAT
5BH
T(HBHT1R)1. (16)
Equation (15) shows that the convergence value of the
iterative 3D-FGAT is not the 4D-Var solution even
in the linear context. The first guess xa
n21 is propagated
by the model M, while the increment xb 2 xa
n21 is not
propagated. It indeed shows there are two differences
between 4D-Var (in terms of increments) gain of Eq. (9)
and 3D-FGAT gain of Eq. (16). One is that background
errors are flow dependent in 4D-Var since they are rep-
resented byMBMT. The second one is that, in 4D-Var, the
gain matrix included a backward propagation in time
thanks to MT. Neither of these flow-dependent effects oc-
curs in 3D-FGAT. When the methods are compared, it is
difficult to identify which of the two aspects predominates.
In the next section, we propose an example where
only the second aspect occurs. The illustration focuses
on the outer loop and shows that, even if the iterative
3D-FGAT analyses differ from the 4D-Var analyses, the
use of the outer loop with 3D-FGAT is relevant. Actu-
ally, we illustrate that the interesting properties of the
outer loop may be advantageous for the 3D-FGAT
analysis. But, the outer loop can also cause a deficiency
in the 3D-FGAT analysis in situations driven by rapid
dynamics compared to the temporal size of the assimi-
lation window.
3. Illustration on a circle
Some practical applications of using the outer loop
with the 3D-FGAT are illustrated using a circular one-
dimensional domain where the forecast model simulates
the advection with a velocity u of a passive tracer with
the concentration x(h, t), along the one-dimensional axis
referred to herein as the coordinate h. This forecast
model is based on the following equation:
›x
›t
1 u(h)
›x
›h
5 0. (17)
It aims at reproducing one of the major processes gov-
erning the atmosphere and its chemical composition.
To evaluate the merits of the outer loop, we set up
a twin experiment in which the assimilated observations
are synthetic (computed starting from a perturbation of
a model state) and the true state is known. Three ap-
plications are illustrated in the sections following the
descriptions of the numerical experiments.
a. Description of the numerical experiments
The numerical model described by Eq. (17) is used in
the particular case of a constant velocity and for a cir-
cular domain of radius 6380 km, which corresponds to
the earth’s great circle. The circle is divided into 445
evenly spaced grid points. In such a situation, Eq. (17) is
reduced to a simple translation. The length of the time
step is adjusted with the velocity so the field is translated
over an integer number of grid points. This limits the
numerical diffusion due to the numerical scheme and
grants interesting properties of the propagator M like
M
21
5 M
T (see the appendix for further details).
The background xb of the concentration of the passive
tracer has a sinusoidal shape with a period equal to the
half of the domain length, a mean equal to unity, and an
amplitude of 0.1 (Fig. 1). A true state is built by adding
to xb a random Gaussian noise with a zero mean and a
covariance matrix equal to the covariance matrix of the
background errors. The standard deviation of the back-
ground errors is constant in space with its value set to 0.1.
The correlations of the background errors are Gaussian
with a length scale of 500 km. The knowledge of the true
state allows us to build synthetic observations. The
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observation operator selects the value of the tracer’s
concentration at the grid point where the observation is
available. The observations are built by applying the
observation operator to the true state and by adding a
Gaussian distributed random noise with zero mean and
a standard deviation also set to 0.1. There is no corre-
lation applied between observation errors.
In our particular case of a constant velocity and a ho-
mogeneous covariance matrix of the background errors,
according to Eq. (A3), the gain of Eq. (9) associated with
4D-Var becomes
K
4D
5BM
T
H
T(HBHT1R)1. (18)
The relationBMT5MTB can be derived from Eqs. (A2)
and (A3) and leads to the equivalent expression of the
following gain:
K
4D
5M
T
BH
T(HBHT1R)1. (19)
According to Eq. (16), expressing the gain in the 3D-
FGAT case, there is a direct link with this 4D-Var gain
under the previously described assumptions:
K
4D
5M
T
K
FGAT. (20)
This relation shows that in our pure advection case with
a homogeneous B matrix, the analysis increment is the
same for the 4D-Var and 3D-FGAT methods, but with
a shift due to the adjoint (or inverse) model.
b. Using a nonlinear observation operator
A justification of using the outer loop with a 3D-
FGAT assimilation scheme is the potential to relinea-
rize each operator around a better estimate of the truth.
In our case where the forecast model is linear, we il-
lustrate the effect of the outer loop while using a non-
linear observation operator. The illustration simulates
the assimilation of the radiance. According to the
Beer–Lambert law, the radiation absorbed by the total
atmospheric column of a chemical species with a con-
centration C(z) at the altitude z is proportional to the
optical length t:
t5 t
0
exp 
1
s
ð
‘
0
C(z) dz
 
. (21)
Here
Ð
‘
0 C (z) dz is the total column of the chemical
species and s is the absorption cross section of the spe-
cies. As an example, choosing the ozone as the gas, t
represents the UV absorption.
Since there is no vertical component in our one-
dimensional model, we simulate the total column by
the state vector x. Assuming that t05 1 and s 5 1 leads
to the nonlinear observation operator:
H
i
: x(t
i
)! y(t
i
)5 ex(ti). (22)
In this experiment, we randomly choose 89 observations
evenly spaced (every fifth grid point). The observations
are assumed to be all measured at the end of a 3-h as-
similation window (Fig. 2a). The observation operator
consists here in (i) a projection of the state with the
operator of Eq. (22) onto a space we will name obser-
vation space for simplicity, and (ii) a selection at the grid
point where the observation is available. The velocity is
constant with a value of 50 m s21.
We performed 10 iterations of the outer loop, re-
freshing the linearization of the observation operator at
every iteration. For each iteration, we computed the
standard deviation over the whole assimilation window
of the current analysis minus the true state. This stan-
dard deviation is normalized by the one computed from
the difference between the background and the true
states. In this example, the standard deviation decreases
with the iteration number and becomes almost constant
after six iterations (Fig. 2c). The first analysis already
provides a good estimation of the truth but with the
increase in the number of outer iterations, the structures
of the fields are better positioned and have a better am-
plitude compared to the truth (Fig. 2b). This illustrates
the improvement coming from the update of the linear-
ization origin in the outer loop when the assimilation
problem is not linear.
c. The observation screening
As the 3D-FGAT requires the linearization of the
assimilation operators, the increment has to be small
FIG. 1. Concentration of the passive tracer along the equatorial
circle at the initial time: true state (solid gray line) and background
state (dotted gray line).
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